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1 Einleitung und Zielstellung 
1.1 Motivation 
Polymere in Photovoltaik-(PV)-Systemen unterliegen aufgrund ihrer Applikation 
Alterungsmechanismen, welche vorwiegend durch Umweltbelastungen wie Temperatur, 
Feuchte und (UV-)Strahlung verursacht werden. Weitere Parameter, die die Langzeitstabilität 
beeinflussen, sind Hagel, Wind, Schadgase und ein hoher Salzgehalt in der Luft, was 
überwiegend in küstennahen Gebieten auftritt.[1] Das Einwirken der genannten Faktoren kann 
zu Änderungen oder Verlust von wichtigen Polymereigenschaften führen, was sich in Fehlern 
oder Ausfällen von Modulen äußern kann.  
 
Besonders kritisch dabei ist das Einbettmaterial, welches einerseits zur Fixierung der einzelnen 
Modulbestandteile dient und zum anderen die Zellen vor Umwelteinflüssen und mechanischen 
Belastungen schützt. Aus diesen Anforderungen ergibt sich eine Reihe von 
Materialeigenschaften, welche das eingesetzte Polymer aufweisen muss. Dazu zählen eine 
gute Haftung zu allen Komponenten, eine hohe optische Transparenz, eine geringe 
Wasserabsorption, eine hohe Dielektrizitätskonstante, gute mechanische Eigenschaften sowie 
eine hohe Resistenz gegenüber UV und thermisch induzierter Oxidation. Zusätzlich sind 
ökonomische und praxisnahe Aspekte zu beachten. Diese beinhalten sowohl geringe 
Produktionskosten und ständige Verfügbarkeit als auch eine leichte Handhabung und 
Prozessierbarkeit des Materials.[1] 
 
Nur wenige Polymere erfüllen diese Anforderungen und eignen sich damit für den Einsatz als 
Einbettmaterial in PV-Modulen. Zu den bisher erprobten und eingesetzten Materialien zählen 
Polyvinylbutyral (PVB), thermoplastisches Silikon (TPS), thermoplastisches Polyurethan (TPU), 
Ionomer (ION) und Polyethylenvinylacetat (EVA), wobei letzteres bis heute das am häufigsten 
verwendete Einbettmaterial in der kristallinen Silizium (c-Si) Photovoltaik ist. Trotz teilweise 
besserer Eigenschaften von PVB[2-4], TPS[2][4-6], TPU[2][4] und ION[2][4][7] gegenüber EVA konnten 
sich diese Polymere bisher nicht durchsetzen, was unter anderem der langjährigen Erfahrung 
mit EVA und den mittlerweile geringen Materialkosten geschuldet ist.[8] 
 
EVA ist ein Copolymer aus Ethen und Vinylacetat, das für die Anwendung als Einbettmaterial in 
PV-Modulen peroxidisch vernetzt wird. Aufgrund des jahrelangen Einsatzes sind sowohl die 
thermisch-mechanischen Eigenschaften des Grundmaterials[9-16] als auch dessen 
Abbaumechanismen unter Feuchte-, Temperatur- und UV-Belastung Gegenstand intensiver 
Forschungen[8][17-19]. Die Degradationsneigung des EVAs ist einer der größten Nachteile dieses 
Polymers beim Einsatz als Einbettmaterial, da die Folgen der Alterung als Ursache für einige 
beobachtete Modulfehler gelten. Zu diesen Fehlern zählen Haftungsverlust zwischen einzelnen 
Komponenten (Delamination), Vergilbung des Materials (Yellowing) und Korrosion von Zelle 
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und Verbinder, wobei letzteres durch die während des Abbaus von EVA gebildete Essigsäure 
verursacht wird. 
 
Dass es sich bei diesen Fehlern nicht nur um optische Mängel handelt, zeigen verschiedene 
Untersuchungen. Sowohl Yellowing als auch Delamination führen zu einer Verringerung der 
Zellleistung aufgrund von Transmissionsabnahme[20] und optischen Kopplungsverlusten[21]. Eine 
Häufung dieser Fehler innerhalb eines Moduls kann zu einer frühzeitigen Abnahme der 
Gesamtleisung und damit zu einer Verkürzung der effektiven Modullebensdauer führen. Um 
diese Ausfälle zukünftig zu minimieren, ist ein detailliertes Verständnis der Fehlerursachen 
notwendig. 
 
Die vorliegende Arbeit soll einen Beitrag zur Identifikation der zugrundeliegenden 
Fehlermechanismen liefern und Ursache-Wirkungs-Zusammenhänge aufdecken. Der Fokus 
liegt zum einen auf dem Einfluss der Parameter Temperatur, Luftfeuchte und UV-Dosis auf die 
Eigenschaften von EVA während beschleunigter Bewitterungsprüfungen. Zum anderen soll die 
Wirkung der dem Einbettmaterial zugesetzten Additive auf die EVA-Alterung und die 
Fehlermechanismen Delamination und Yellowing untersucht werden. 
 
1.2 Stand der Forschung 
Erste Berichte über die Vergilbung von EVA nach künstlicher Bewitterung gab es bereits Anfang 
der 1980er Jahre. Mangelnde Untersuchungen der zugrundeliegenden Mechanismen und 
Fehlinterpretationen der Ergebnisse führten jedoch zu einer fatalen Fehleinschätzung des 
Problems für die Anwendung von EVA als Einbettmaterial in PV-Modulen. Auf der Grundlage 
von thermischen Alterungstests an unverkapselter EVA-Folie und der Anwendung der 
Van´t-Hoff´schen-Regel, welche eine Verdopplung der Reaktionsgeschwindigkeit bei einer 
Temperaturerhöhung um 10 K besagt, wurde das Problem des Yellowings bei einer Einsatzzeit 
von 20 Jahren als unkritisch bewertet. Zusätzlich blieben an dieser Stelle die bekannten 
Degradationsreaktionen von EVA unter Einwirkung von UV-Strahlung unberücksichtigt.[1] 
 
Anfang der 1990er Jahre kam es dann zu einem vermehrten Auftreten von vergilbten Modulen 
im Feldeinsatz.[1] Dabei trat der Fehler unabhängig vom Hersteller auf und auch ein 
Zusammenhang mit der Modulkonstruktion oder den verwendeten Materialien konnte aufgrund 
mangelnder Daten nicht hergestellt werden. Lediglich geographische Unterschiede waren zu 
erkennen. Module, die in Summe einer höheren Durchschnittstemperatur und einer höheren 
(UV-)Einstrahlung ausgesetzt waren, zeigten eine verstärkte Farbänderung. [22] Aufgrund dieser 
Tatsache wurde relativ schnell ein Zusammenhang zwischen Yellowing und UV-Strahlung 
angenommen.  
 
Um den Anteil der UV-Strahlung, welche das Einbettmaterial innerhalb eines Modules erreicht, 
zu minimieren und damit die Vergilbung zu reduzieren, wurde die Nutzung von Cer 
Einleitung und Zielstellung 
 
3 
(Ce)-haltigen Frontgläsern untersucht. Ce3+ ist in der Lage UVB-Strahlung zu absorbieren, 
wobei es selbst zu Ce4+ oxidiert wird. Da Sauerstoffdiffusion in das Glas nur sehr langsam 
stattfindet, dient das im Glas enthaltene Fe3+ als Redoxpartner. Der Nachteil des gebildeten 
Fe2+ ist dessen Lichtabsorption bei rund 1050 nm, was im effektiven Wirkbereich von 
siliziumbasierten Solarzellen liegt. Die dadurch bedingte Reduktion der Zellleistung in 
Kombination mit der verringerten Transmission im UV-Bereich führt zu einer Abnahme der 
Modulleistung um bis zu 2 %, wodurch sich die Verwendung von Ce-haltigen Frontgläsern nicht 
etablieren konnte.[23] 
 
Neben der UV-Strahlung konnten weitere Faktoren bestimmt werden, die die EVA-Vergilbung 
beeinflussen. Dazu zählen die Folienzusammensetzung, der Laminationsprozess und das 
Gasdiffusionsvermögen.[24] Besonders kritisch dabei ist die Wasserdampf- und 
Sauerstoffdurchlässigkeit, welche unter anderem durch den gewählten Modulaufbau bestimmt 
wird. Da für c-Si PV-Module üblicherweise eine diffusionsoffene Rückseitenfolie verwendet wird, 
können Hydrolyse- und Oxidationsprozessen als Mitursache für das Yellowing nicht 
ausgeschlossen werden. 
 
Der Laminationsprozess ist jener Produktionsschritt, bei dem die Einzelteile eines Modules 
dauerhaft miteinander verbunden werden. Dazu wird das Einbettmaterial aufgeschmolzen und 
im Falle von EVA chemisch vernetzt. Die Laminationsbedingungen sind in erster Linie abhängig 
vom eingesetzten Vernetzer. Dabei handelt es sich um ein organisches Peroxid, welches durch 
Zufuhr von Wärmeenergie in Radikale zerfällt und damit die Quervernetzung der Polymerketten 
initiiert. Die thermische Belastung kann auch zur Abspaltung der Acetatseitenketten in Form von 
Essigsäure (HAc) führen, wodurch es im Polymerbackbone zur Bildung von C=C-Bindungen 
kommt.[24] 
 
Erste Untersuchungen gingen davon aus, dass eine Häufung dieser Doppelbindungen 
ursächlich für das Yellowing ist.[25] Beobachtungen, dass eine Anreicherung von Essigsäure im 
Modul zu einer Verstärkung der Vergilbung führt[24], unterstützten diese These, da HAc in der 
Lage ist, die C=C-Bildung zu katalysieren[26]. Erste Zweifel an dieser Theorie gab es jedoch 
bereits Mitte der 1990er Jahre, da trotz fortschreitender Vergilbung weder eine Zunahme der 
Anzahl an C=C-Bindungen noch eine Abnahme des Vinylacetat(VA)-Gehaltes detektiert werden 
konnte. Vielmehr wird ein Zusammenhang mit dem im Polymer verarbeiteten Additiven 
angenommen.[27-28]  
 
Diese Additive werden dem Polymer zugesetzt, um die Langzeitstabilität zu erhöhen. Dabei 
handelt es sich um Lichtstabilisatoren, welche die Initiierungsreaktion der Photooxidation 
minimieren, und Antioxidantien, welche den Abbruch des Polymerabbaus hervorrufen sollen.[29] 
Zusätzlich wird dem EVA ein Haftvermittler zur Sicherstellung einer ausreichend hohen Haftung 
zu allen Komponenten zugesetzt.  
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Untersuchungen an vergilbten EVA-Proben aus real gealterten Modulen ergaben eine 
Abnahme der UV-Absorberkonzentration sowie eine Zunahme des Vernetzungsgrades.[24] 
Letzteres wird durch den nach der Lamination im Polymer verbliebenen, unverbrauchten 
Vernetzer bedingt. Dieser wird durch UV-Strahlung aktiviert und zerfällt in Radikale, welche 
einerseits die Nachvernetzung des Polymers verursachen. Andererseits wird diskutiert, dass 
diese Radikale mit den weiteren Additiven in Wechselwirkung treten, wodurch deren Wirkung 
als Stabilisator minimiert oder die Degradation der Zusatzstoffe initiiert werden kann.[27] 
 
Diese Annahmen werden durch phänomenologische Untersuchungen bestätigt, in denen unter 
UV-Belastung eine stärkere Zunahme der Vergilbung bei Anwesenheit der Additive Peroxid, 
UV-Absorber und Phosphit (ein Antioxidant) festgestellt werden konnte.[27-28][30] Trotz intensiver 
Forschung in den letzten Jahrzehnten sind die zugrundeliegenden Mechanismen bis heute nicht 
eindeutig verstanden. Und auch der Einfluss von Temperatur und Feuchte auf den 
Vergilbungsprozess ist weitestgehend unerforscht. 
 
Im Gegensatz zum Yellowing wurde das Problem der Delamination bislang nur wenig 
untersucht. Mithilfe von künstlichen Bewitterungsversuchen konnte das Einwirken von 
Feuchtigkeit und hoher Temperatur als Haupteinflussgröße bestimmt werden.[21][31] Zusätzlich 
ist bekannt, dass das Alter und die Lagerbedingungen des Ausgangsmaterials einen Einfluss 
auf die Initialhaftung haben. Je älter das Polymer umso größer die Gefahr der Delamination 
während des Einsatzes.[32] Ob auch die einzelnen Additive die Haftungseigenschaften von EVA 
während des Einsatzes beeinflussen, wurde bisher nicht untersucht. 
 
1.3 Ziel der Arbeit 
Ziel dieser Arbeit war es, den Einfluss von Umweltparametern (Temperatur, Feuchte, 
UV-Strahlung) und Stabilisatoren auf die EVA-Alterung zu untersuchen. Dazu wurden sowohl 
Folien mit definierter Additivierung als auch kommerzielle EVA-Folien künstlichen 
Bewitterungstests unterzogen und die Änderungen verschiedener Eigenschaften analysiert. 
Dazu zählt die Haftung an der Grenzfläche EVA-Glas, das Transmissionsverhalten und die 
Farbänderung der Folie. Zusätzlich sollten mögliche chemische Strukturänderungen mittels 
FTIR-Spektroskopie erfasst werden. 
 
Die Auswahl der Stabilisatoren erfolgte anhand von Literaturangaben, wobei die getroffene 
Entscheidung durch die Diskussion mit dem Hersteller der Folien als aktuell und relevant 
bestätigt wurde. Bei den Additiven handelt es sich um ein organisches Peroxid (Vernetzer), 
einen Haftvermittler auf Silanbasis, einen UV-Absorber aus der Gruppe der 
Hydroxybenzophenone, ein Arylphosphit als Antioxidant und einen bi-funktionellen Stabilisator, 
das sogenannte HALS (hindered amine light stabilizer).  
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2 Grundlagen 
2.1 Übersicht 
Die im Folgenden vorgestellten grundlegenden Sachverhalte dienen dem besseren Verständnis 
von Problemstellung und Ergebnisdiskussion. 
 
Zu Beginn wird der Aufbau eines kristallinen Silizium (c-Si) Solarmodules vorgestellt und auf die 
Möglichkeiten der Untersuchung der Langzeitstabilität eingegangen. Für die Konzipierung 
entsprechender Prüfungen sind die Kenntnisse der Einflussparameter am Einsatzort 
unerlässlich. Bei Solarmodulen handelt es sich dabei überwiegend um die Klimafaktoren 
Temperatur, Feuchte und (UV-)Strahlung. Zusätzlich ist auf die Einhaltung nationaler und 
internationaler Normen zu achten. Im Bereich terrestrischer Photovoltaik findet die DIN 61215 
Anwendung, dessen Prüffolge Grundlage für die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten 
Alterungsversuche ist.  
 
Typische Fehlerbilder, welche die Langzeitstabilität von Solarmodulen beeinträchtigen, sind 
Delamination und Yellowing sowie der damit einhergehende Transmissionsverlust, welcher zu 
Leistungsdegradation führt. Es wird ein Überblick über die genannten Fehler gegeben und auf 
mögliche Ursachen eingegangen. Dabei wird deutlich, dass alle Fehler im Zusammenhang mit 
der Alterung des eingesetzten Einbettmaterials stehen. Eigenschaften, Abbaumechanismen 
und bekannte Degradationsreaktionen dieses Polymers werden ebenso vorgestellt wie die 
Möglichkeit der Stabilisierung mithilfe von Lichtstabilisatoren und Antioxidantien. 
 
2.2 Aufbau eines c-Si Photovoltaik-Moduls 
Grundsätzlich sind Solarmodule nach einem Schichtsystem, welches in Abb. 1 schematisch 
dargestellt ist, aufgebaut. Nach der Frontabdeckung, bei der es sich heutzutage überwiegend 
um eisenarmes Glas handelt, folgen die zwischen zwei Schichten Polymerfolie eingebetteten 
Solarzellen. Bei der Folie handelt es sich überwiegend um Polyethylenvinylacetat (EVA). 
Allgemein muss das verwendete Einbettmaterial die folgenden fünf Anforderungen erfüllen[1]: 
- Fixierung der einzelnen Modulbestandteile 
- Optische Kopplung zwischen Solarstrahlung und Zelle 
- Physische Isolation der Zelle gegenüber Umwelteinflüssen 
- Schutz der Zelle vor mechanischen Spannungen 
- Elektrische Isolation 
Als Rückseitenabdeckung kann einerseits eine weitere Glasscheibe oder andererseits ein 
sogenanntes Backsheet (BS) zum Einsatz kommen. Dabei handelt es sich meist um eine aus 
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mehreren Schichten aufgebaute Polymerfolie. Ein weiterer Bestandteil von Solarmodulen ist die 
Anschlussdose, welche sich auf der Rückseite des Modules befindet. 
 
 
Abb. 1: Schichtaufbau eines kristallinen Silicium Photovoltaik-Moduls[33] 
 
2.3 Prüfung der Langzeitstabilität 
2.3.1 Einführung 
Die Langzeitstabilität kann zum einen aus der Beobachtung und Auswertung von 
Ausfallhäufigkeiten und –ursachen von im Einsatz befindlichen Produkten bestimmt werden. 
Zum anderen können Zuverlässigkeitsanalysen, mit denen die Lebensdauer abgeschätzt wird, 
herangezogen werden. Letztere wird vor allem bei Produkten genutzt, die eine sehr lange 
Einsatzzeit besitzen und somit eine Beobachtung realer Ausfälle zu viel Zeit beanspruchen 
würde. Zu diesen Produkten zählen auch Solarmodule, auf die in Deutschland eine 
Leistungsgarantie von meist 25 Jahren gewährt wird. Grundlage der Zuverlässigkeitsanalyse 
bilden daher Bewitterungsversuche, wobei man zwischen praxisnaher und beschleunigender 
Prüfung unterscheidet. Beide Methoden sollen im Folgenden kurz vorgestellt werden.  
 
Für die Auslegung einer möglichst realitätsnahen Prüfung ist die Kenntnis der klimatischen 
Bedingungen am Einsatzort notwendig. Diese werden für Deutschland stellvertretend am 
Standort Köln diskutiert. Datengrundlage dafür bildet die Datenbank METEONORM[34]. Neben 
den realen Umgebungsbedingungen müssen auch national und international geltende Normen 
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berücksichtigt werden. Die Vorstellung eines Teils der vorgeschriebenen Prüffolge in der für 
Solarmodule gültigen DIN 61215 ist ebenfalls Teil dieses Abschnitts.  
 
2.3.2 Praxisnahe und beschleunigende Bewitterungsprüfung 
Wie bereits erwähnt, bilden Bewitterungsversuche die Grundlage für Zuverlässigkeitsanalysen. 
Für die Umsetzung gibt es zwei Möglichkeiten: 
- praxisnahe Bewitterung 
- beschleunigende Prüfung 
Bei der praxisnahen Bewitterung werden die Prüfkörper den im Anwendungsfall vorliegenden 
Einflüssen ausgesetzt, wobei auf eine möglichst exakte Duplizierung von Art, Dauer und Höhe 
der Parameter zu achten ist.[29] Genau darin liegt die Schwierigkeit bei der Untersuchung von 
Solarmodulen. Die Darstellung der Umgebungsparameter ist zu komplex, um alle Einflüsse 
innerhalb einer Prüfung abzudecken.  
 
Daher wird die beschleunigende Prüfung genutzt. Bei diesen Versuchen entspricht die Prüfzeit 
nicht mehr der Einsatzdauer. Sie ist nur dann sinnvoll, wenn eine Korrelation zum realen 
Alterungsverhalten nachweisbar ist, wobei sich diese Korrelation mit zunehmender Abweichung 
der Prüfbedingungen von den tatsächlichen Einflüssen verschlechtert.[29] Die Beschleunigung 
erfolgt entweder durch Reduzierung oder zeitliche Raffung von Einflussfaktoren oder durch 
Überhöhung eines oder mehrerer Parameter. In Tab. 1 sind die verschiedene Möglichkeiten der 
Beschleunigung zusammengefasst.[35] 
Tab. 1: Übersicht möglicher Beschleunigungsfaktoren bei Bewitterungsprüfungen[35] 
Beschleunigung durch …. Zu beachten ist, dass … 
Temperaturerhöhung 
… keine zusätzlichen Fehler (vor allem Thermodegradation) 
ausgelöst werden. 
Erhöhung der Zeit hoher 
Feuchten 
… die absolute Feuchte von der Temperatur abhängig ist. Eine 
rasche Abkühlung kann zur Betauung des Prüfgutes führen und 
sollte bei der Konzipierung beachtet werden. 
Erhöhung der 
Einstrahlungsbelastung und 
der Strahlenintensität 
… eine erhöhte UV-Dosis zu einer erhöhten Radikalbildung und 
damit zu einer Beschleunigung der Reaktion mit Sauerstoff 
führt. Die Sauerstoffdiffusion wird jedoch nicht beeinflusst, 
sodass es zu lokalem O2-Mangel kommen kann, der zu einem 
verändertem Degradationsverhalten führt. 
Vernachlässigung von 
Einflussfaktoren 
… z.B. durch die Nichtberücksichtigung von Tag-Nacht-Zyklen 
möglicherweise unter Lichtausschluss reversibel verlaufende 
Reaktionen nicht stattfinden können. 
zeitliche Verkürzung 
… mögliche Gleichgewichtseinstellungen, wie sie im Realfall 
stattfinden, durch das schnellere oder häufigere Durchlaufen 
von Zyklen (z.B. Temperaturwechsel) nicht eintreten. 
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2.3.3 Klimatische Bedingungen am Standort Köln 
In Abb. 2a ist der Verlauf des langjährigen Monatsmittels von Umgebungstemperatur (TUmgebung) 
und relativer Luftfeuchte (rH) in Köln für den Zeitraum 2000-2009 dargestellt. Zu erkennen ist 
die durch den Jahreszeitenverlauf bedingte Glockenform sowie das gegenläufige Verhalten von 
Temperatur und Feuchte. Dieses spiegelt sich auch im Tagesverlauf wieder. Stellt man die 
Dichtefunktion von rH und TUmgebung gegenüber, wird deutlich, dass hohe Luftfeuchten neben 
Regentagen vor allem nachts sowie in den Morgen- und Abendstunden auftreten (Abb. 2b). Mit 
steigender Temperatur nimmt die Feuchte ab.  
 
 
Abb. 2: Umgebungstemperatur (TUmgebung) und relative Luftfeuchte (rH) in Köln a) im Jahresverlauf 
und b) im Tagesverlauf  
In beiden Fällen handelt es sich um langjährige Mittelwerte aus dem Zeitraum 2000-2009. 
 
Die Häufigkeitsverteilungen von Umgebungs- und Modultemperatur sind in Abb. 3a zu sehen, 
wobei die Umgebungstemperatur annähernd einer Gaußverteilung entspricht. Die 
Modultemperatur dagegen weist einen flacheren Abfall bei höheren Temperaturen auf. Grund 
dafür ist die stärkere Aufwärmung des Moduls im Vergleich zur Umgebung bei hoher 
Einstrahlung. Besonders häufig treten Temperaturen zwischen 10 - 20 °C auf. Die maximal zu 
erwartende Modultemperatur beträgt in dem hier gezeigten Fall rund 45 °C. An dieser Stelle soll 
darauf hingewiesen werden, dass bei Bewitterungsversuchen die Prüftemperatur der 
Modultemperatur entspricht. Dies gilt besonders bei der Abschätzung von 
Beschleunigungsfaktoren zu beachten. 
 
Bei Betrachtung der Luftfeuchteverteilung (Abb. 3b) erkennt man, dass 44 % des Jahres eine 
relative Luftfeuchte von 85 % oder höher herrscht. Eine relative Luftfeuchtigkeit kleiner 50 % tritt 
im Vergleich dazu nur sehr selten auf. 
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Abb. 3: Relative Häufigkeitsverteilung von a) Umgebungs- (TUmgebung) und Modultemperatur (TModul) 
und b) relativer Luftfeuchte (rH) in Köln 
Bei den Werten für TUmgebung und rH handelt es sich um langjährige Mittel aus dem Zeitraum 2000-2009. 
TModul wurde auf Grundlage der langjährigen Werte von 2000-2009 aus METEONORM für ein 
freistehendes Modul berechnet. Die Simulation erfolgte mithilfe der Building Technology Simulation Library 
auf Basis von Matlab/Simulink[36]. 
 
In Abb. 4 ist der Verlauf der kumulierten Global- und UV-Strahlung sowie die maximale 
Einstrahlung (Imax) je Monat dargestellt, wobei alle Parameter annähernd einer Gaußverteilung 
folgen. Bei Betrachtung von Imax stellt man fest, dass die maximale Intensität der Strahlung 
innerhalb eines Jahres stark schwankt. Grund dafür ist der sich ändernde Sonnenstand im 
Jahresverlauf. Zusätzlich dazu führt die zunehmende Sonnenscheindauer im Sommer zu einem 
Anstieg der summierten Globalstrahlung im Vergleich zu den Wintermonaten. Beide Faktoren 
(Intensität und Dauer) können Einfluss auf die Lebensdauer von Modulen im Feldeinsatz haben. 
 
Die Jahressumme der Globalstrahlung in Köln beträgt im langjährigen Mittel (1986-2005) 
989 kWh/m². Dabei inbegriffen ist die kurzwellige UV-Strahlung (280 – 380 nm). Sie umfasst mit 
60 kWh/m² etwa 6 % der Gesamtstrahlung. 
 
 
Abb. 4: Jahresverlauf der kumulierten Global- und anteiligen UV-Strahlung (D) sowie der 
maximalen Strahlungsintensität (Imax) in Köln  
Dargestellt sind die langjährigen Monatsmittelwerte aus dem Zeitraum 1986-2005, gemessen in der 
Horizontalen. 
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2.3.4 Prüfung nach DIN 61215 
Nach IEC 60721, welche Freiluftklimate unter Berücksichtigung der Klimagrößen Lufttemperatur 
und Luftfeuchte definiert, wird Deutschland dem gemäßigten Klima zugeordnet [37] und unterliegt 
damit bei der Erprobung kristalliner Solarmodule der DIN 61215. Diese Norm „legt die 
IEC-Anforderungen für die Bauarteignung und Bauartzulassung terrestrischer photovoltaischer 
Module fest, die für den Langzeitbetrieb in gemäßigten Freiluftklimaten nach IEC 60721-2-1 
geeignet sind. Der Zweck der festgelegten Prüffolgen ist […] der Nachweis […], dass das Modul 
geeignet ist, längere Zeit den im Anwendungsbereich beschriebenen Klimaten 
standzuhalten“[38].  
 
Die Prüffolge von DIN 61215 beinhaltet unter anderem eine Feuchte-Wärme-Prüfung, den 
sogenannten Damp-Heat Test (DHT), bei dem ein Solarmodul nach 1000 h Alterung bei 85 °C 
und 85 % rH unter anderem keine sichtbaren Schäden aufweisen darf.[38] Dieser Test dient als 
Grundlage für die durchgeführten Alterungsversuche. Betrachtet man die 
Umgebungsbedingungen am Standort Köln, erkennt man, dass eine Prüftemperatur von 85 °C 
etwa 40 K oberhalb der maximalen Modultemperatur liegt. Damit wird an dieser Stelle eine 
Beschleunigung der Degradation durch Temperaturerhöhung genutzt. Gleichzeitig ist zu 
bedenken, dass die gewählte Luftfeuchte von 85 % bei 85 °C einer höheren absoluten Feuchte 
entspricht als unter Realbedingungen. Damit wird gleichzeitig eine Beschleunigung durch 
Erhöhung der Zeit hoher Luftfeuchten erzielt. Bei der Auswertung dieser Versuche kann jedoch 
häufig nicht mehr unterschieden werden, welcher der beiden Faktoren (T oder rH) tatsächlich 
Ursache für einen auftretenden Fehler ist.  
 
Die UV-Alterung wird innerhalb der Prüffolge von DIN 61215 nur im Rahmen eines 
UV-Vorbewitterungstests berücksichtigt, welcher als Orientierung für die in dieser Arbeit 
durchgeführte UV-Alterung genutzt wird. Vorgesehen ist eine Prüfung bei einer 
UV-Bestrahlungsstärke von maximal 250 W/m², wobei das Modul einer Gesamtdosis von 
15 kWh/m² ausgesetzt werden soll.[38] Für den Standort Köln entspricht dies einer realen 
Belastung von nur drei Monaten. 
 
2.4 Typische Fehlerbilder von c-Si Photovoltaik-Modulen 
2.4.1 Einführung  
Eine 2012 durchgeführte Literaturrecherche[39] zeigt, dass zwei Fehlerbilder besonders oft an 
real gealterten c-Si PV-Modulen auftreten. Dabei handelt es sich um 
- Verfärbung des Verkapselungsmaterials (Yellowing) 
- Haftungsverlust des Verkapselungsmaterials (Delamination) 
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Da beide Fehler im Zusammenhang mit der Degradation des Einbettmaterials stehen, werden 
Haftungsverlust und Farbänderung des Polymers als Ausfallkriterien bei der Auswertung der 
Alterungsversuche genutzt. Daher wird im Folgenden auf die Grundlagen zum Thema 
Delamination und Yellowing eingegangen. Zusätzlich wird der Zusammenhang zwischen 
Transmission, Vergilbung und Modulleistung erläutert.  
 
2.4.2 Delamination 
Unter Delamination versteht man das Ablösen einzelner Schichten infolge von reduzierter 
Haftung. Dabei ist Haftung als Summe der Bindungskräfte zwischen zwei Oberflächen definiert. 
Grundsätzlich wird zwischen mechanischer, chemischer und zwischenmolekularer Bindung 
unterschieden, wobei letztere Van-der-Waals-Kräfte und Wasserstoffbrückenbindungen 
einschließt.[40] 
 
Im Rahmen dieser Arbeit wird die Haftung zwischen Einbettmaterial und Frontabdeckung 
untersucht. Dabei handelt es sich um eine Mischung aus mechanischer und spezifischer 
Adhäsion. Während der Herstellung von Solarmodulen wird das Einbettmaterial 
aufgeschmolzen und peroxidisch vernetzt. Das geschmolzene Polymer ist in der Lage in die 
Poren an der Glasoberfläche einzudringen. Nach Erkalten erhält man eine mechanische 
Verklammerung, die das Abrutschen unter Belastung verhindert. Zusätzlich ist die Ausbildung 
zwischenmolekularer Bindungen zwischen Glas und Einbettmaterial möglich, wodurch die 
Haftung ebenfalls erhöht wird. Die gleichzeitig stattfindende Vernetzung des Polymers 
verhindert das Abgleiten der einzelnen Polymerketten.[40] Um die Haftung zusätzlich zu 
erhöhen, wird dem Polymer üblicherweise ein Haftvermittler auf Silanbasis zugesetzt. Dessen 
Funktionsweise wird in Abschnitt 2.6.3 ausführlich erläutert. 
 
Untersuchungen zur EVA-Glas Haftung haben gezeigt, dass diese von zahlreichen Faktoren 
beeinflusst wird. Dazu zählen vor allem die chemische Formulierung des EVAs 
(Vinylacetatgehalt, Vernetzungsgrad) aber auch die Probenpräparation und die verwendete 
Messgeometrie. Für eine vergleichende Auswertung müssen daher stets alle relevanten 
Parameter angegeben werden.[41]  
 
2.4.3 Yellowing 
Aufgrund der Einwirkung von Umweltparametern wie Temperatur und UV-Strahlung können 
weiße oder farblose Materialien vergilben. Zur Beschreibung dieser Farbänderung wird die 
Vergilbungszahl (Änderung des Yellowness Indexes, ∆YI) genutzt. Diese beschreibt die 
Änderung des Gelbwertes (Yellowness Index, YI) einer Probe während einer bestimmten 
Zeitspanne und berechnet sich nach Formel (2-1) und (2-2). Dabei sind die Normfarbwerte 
X,Y,Z das direkte Ergebnis der Farbmessung. Die Faktoren a und b sind abhängig von 
Normlichtart und Normbeobachter. Beide Angaben sind für eine vergleichende Messung 
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unabdingbar.[42] Die Indizes b und u in Formel (2-2) bezeichnen die bewitterte (b) und die 
unbewitterte (u) Probe. 
 
  𝒀𝑰 = (𝒂𝑿 + 𝒃𝒁)/𝒀        2-1 
  ∆𝒀𝑰 = 𝒀𝑰𝒃 − 𝒀𝑰𝒖        2-2 
 
Innerhalb dieser Arbeit wird für die Auswertung der Farbmessungen der CIE-L*a*b*-Farbraum 
genutzt. Dabei handelt es sich um einen dreidimensionalen, für das menschliche Auge 
annähernd gleichabständigen Farbraum. Er besteht aus drei senkrecht aufeinander stehenden 
Achsen. Der L*-Wert definiert dabei die Helligkeit und kann einen Wert zwischen 0 (schwarz) 
und 100 (weiß) annehmen. Der a*-Wert beschreibt die Rot-Grün-Achse, der b*-Wert die 
Blau-Gelb-Achse (Abb. 5).[43] Die L*a*b*-Werte lassen sich direkt aus den Normfarbwerten 
berechnen. Die entsprechenden Formeln können der DIN 1166-4[43] entnommen werden. 
 
 
Abb. 5: Dreidimensionale Darstellung des CIE-L*a*b*-Farbraums[44]  
L* definiert die Helligkeit. a* dient zur Beschreibung des Rot-Grün-Anteils und b* beschreibt den 
Blau-Gelb-Anteil des Farbwerts. 
 
Um zu beurteilen, ob eine messbare Farbänderung auch mit dem bloßen Auge zu erkennen ist, 
wird der Farbabstand ∆E genutzt. Er ist definiert als „euklidischer Abstand zwischen den sie 
repräsentierenden Punkten im Farbraum“[43] und berechnet sich nach Formel (2-3).  
 
  𝚫𝑬 = √(∆𝑳∗)𝟐 + (∆𝒂∗)𝟐 + (∆𝒃∗)𝟐     2-3 
 
Dabei beschreibt ∆L* die Änderung der Helligkeit, ∆a* die Verschiebung des Farbwertes a* auf 
der Rot-Grün-Achse und ∆b* die Verschiebung des Farbwertes b* auf der Blau-Gelb-Achse im 
CIE-L*a*b*-Farbraum. In Tab. 2 sind die Zusammenhänge zwischen ∆E und der optischen 
Wahrnehmbarkeit der Farbänderung aufgeführt. 
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Tab. 2: Bewertung des Farbabstands ∆E[45] 
∆E Der Farbunterschied ist… 
<1,0 … nicht sichtbar. 
1 - 3 … für das geübte Auge oder mit Vergleich zur Referenz erkennbar. 
3 - 6 … auch für den Laien erkennbar. 
>6 … deutlich zu erkennen. 
 
Verantwortlich für die Vergilbung ist die Lichtabsorption des Einbettmaterials vor allem im 
blauen Spektralbereich.[46] Diese kann jedoch nur erfolgen, wenn das verwendete Polymer über 
eine chromophore Gruppe (freies Elektronenpaar oder Doppelbindung) verfügt und sich das 
Dipolmoment während der Anregung ändert.[47] Woher diese Gruppen im gealterten 
Einbettmaterial stammen, ist jedoch bis heute nicht eindeutig geklärt. Weit verbreitet ist die 
Meinung, dass es aufgrund von Polymerdegradation zur Bildung konjugierter Doppelbindungen 
kommt, welche die Lichtabsorption und damit die Gelbfärbung verursachen. [25][48] Andere 
Untersuchungen dagegen zeigen, dass es vor allem unter UV-Belastung einen Zusammenhang 
zwischen Yellowing und der Wechselwirkung einiger dem Polymer zugesetzter Additive 
gibt.[27-28][49] 
 
Dass Yellowing nicht nur ein optischer Mangel ist, verdeutlichen Untersuchungen von Pern et 
al. Sie konnten zeigen, dass die Vergilbung des Einbettmaterials nicht nur einen 
Transmissionsverlust im sichtbaren Spektralbereich zur Folge hat, sondern auch einen 
Leistungsabfall von bis zu 50 % bedingt.[20] Der zugrundeliegende Zusammenhang zwischen 
Yellowing, Transmissionsänderung und Leistungsdegradation soll daher detaillierter vorgestellt 
werden.  
 
2.4.4 Leistungsdegradation durch Transmissionsverlust 
Der Strom einer Solarzelle (ISC) ergibt sich nach Formel (2-4) als Integral des Produkts von 
spektraler Empfindlichkeit der c-Si Zelle (SR) und der Globalstrahlung (GS) über die 
Wellenlänge (λ).[50] Im Modul wird der Anteil der Strahlung, welcher die Zelle erreicht, durch die 
Transmission von Glas und Einbettmaterial bestimmt. Folglich kann eine Abnahme der 
Transmission zu Leistungsdegradation führen. 
 
  𝑰𝑺𝑪 = ∫ 𝑺𝑹(𝝀)𝑮𝑺(𝝀)𝒅𝝀        2-4 
 
In Abb. 6 sind die spektrale Empfindlichkeit einer c-Si Zelle (SR) und die Transmission (T) eines 
typischen Einbettmaterials für c-Si PV-Module über die Wellenlänge (λ) dargestellt. Dabei wird 
ersichtlich, dass besonders bei Wellenlängen direkt oberhalb des UV-cut offs des 
Einbettmaterials mehr Photonen die Zelle erreichen, als diese in elektrische Energie 
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umwandeln kann. Allgemein gilt demnach, dass eine Abnahme der Transmission in diesem 
Bereich (UV-Bereich) weniger Einfluss auf die Leistung hat als eine Transmissionsverringerung 
bei höheren Wellenlängen (VIS-Bereich). 
 
 
Abb. 6: Verlauf von spektraler Empfindlichkeit (SR) einer c-Si Zelle und Transmission (T) eines 
typischen Einbettmaterials über die Wellenlänge (λ) 
 
Da die Summe aus Transmission, Reflexion und Absorption stets 100 % ergibt, ist die Ursache 
für eine Transmissionsänderung während der Alterung immer eine Änderung von Absorption 
und/oder Reflexion der untersuchten Probe. Wie im vorherigen Abschnitt bereits gezeigt, führt 
die Vergilbung zu einer veränderten Lichtabsorption. Dies ist jedoch nur möglich, wenn sich die 
Anzahl oder die Art der chromophoren Gruppen im Material mit der Zeit ändert, was eine 
Modifikation der chemischen Struktur fordert. Reflexionsänderungen dagegen können unter 
anderem durch veränderte Oberflächeneigenschaften oder durch Lichtstreuung an 
Fremdpartikeln verursacht werden. All diese Effekte müssen bei der Interpretation von 
Transmissionsänderungen berücksichtigt werden. 
 
2.5 Polyethylenvinylacetat 
2.5.1 Einführung 
Das in der kristallinen Photovoltaik am häufigsten eingesetzte Einbettmaterial ist das zur Klasse 
der Polyolefine zählende Polyethylenvinylacetat (üblicherweise abgekürzt: EVA). Neben den 
Eigenschaften von EVA wird innerhalb dieses Abschnitts auf die Alterung von Polymeren 
allgemein und insbesondere auf die Abbaumechanismen dieses Polymers eingegangen.  
 
2.5.2 Eigenschaften 
EVA, dessen Strukturformel in Abb. 7 dargestellt ist, ist ein Copolymer aus Ethen und 
Vinylacetat (VA), dessen Eigenschaften vom VA-Gehalt abhängen. Mit steigendem VA-Gehalt 
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wird das Material elastischer und transparenter. Außerdem ist eine Zunahme der Reißfestigkeit 
und Bruchdehnung zu beobachten. Im Gegensatz dazu nimmt die Härte und 
Chemikalienbeständigkeit ab. Grund ist die Störung der Kristallisation von Polyethylen aufgrund 
der Acetatseitenketten.[51] 
 
Je nach Produktanforderungen werden unterschiedliche VA-Gehalte bevorzugt. In der 
PV-Industrie werden aufgrund der elastischen Eigenschaften und des geringen E-Moduls 
EVA-Folien mit einem VA-Gehalt von 28 - 33 %[1] eingesetzt. Diese sind in der Lage die durch 
die unterschiedliche thermische Ausdehnung der einzelnen Materialien auftretenden 
Spannungen zu kompensieren und somit das Modul bzw. die Zellen vor Bruch zu schützen.[51] 
 
 
Abb. 7: Strukturformel von Polyethylenvinylacetat (abgekürzt: EVA) 
 
Bei der Verarbeitung zum Solarmodul wird das EVA peroxidisch vernetzt (siehe 
Abschnitt 2.6.2). Dabei kommt es zur Ausbildung eines weitmaschigen Polymernetzwerkes, 
welches sich durch sein hochelastisches Verhalten oberhalb der Glastemperatur von -30 °C[29] 
auszeichnet. Aufgrund der Vernetzung ist das Material nicht vollständig schmelzbar. Die im 
Rahmen von Vorversuchen durchgeführten DSC-Messungen ergaben, dass der 
Erweichungsbereich zwischen 40 - 70 °C liegt.  
 
2.5.3 Alterung von Polymeren 
Unter Alterung versteht man im Laufe der Zeit auftretende Materialmodifikationen, die zu 
Eigenschaftsänderungen führen[29]. Nach DIN 50035 wird zwischen physikalischen und 
chemischen Alterungsvorgängen unterschieden[52].  
 
Unter physikalischer Alterung versteht man einen in der Schmelze reversiblen Prozess, der 
keine Änderung der chemischen Struktur nach sich zieht. Neben der Änderung der 
physikalischen Struktur durch Nachkristallisation oder Relaxation kann dieser Alterungsprozess 
zu Rissbildung durch Aufbau von Spannungen im Material führen und die chemische Alterung 
aufgrund geänderter Gasdiffusion beeinflussen.  
 
Im Gegensatz zur physikalischen Alterung handelt es sich bei der chemischen Alterung um 
einen in der Schmelze irreversiblen Prozess, welcher die Molekülstruktur ändert. Folgen können 
neben der Bildung sauerstoffhaltiger funktioneller Gruppen die Abspaltung niedermolekularer 
Stoffe und die Spaltung der Polymerketten sein.[29][53]  
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Auslöser für das Auftreten dieser Alterungsvorgänge können unter anderem äußere Ursachen 
wie das Einwirken von Umweltparametern sein. Die Folge sind sichtbare und messbare 
Änderungen am Material, die sogenannten Alterungserscheinungen, welche den zeitlichen 
Einsatz von Polymeren begrenzen.[52] 
 
2.5.4 Abbaumechanismen von EVA 
Der chemische Abbau von EVA wird vor allem durch die Faktoren Temperatur, Feuchtigkeit, 
Sauerstoff und UV-Strahlung beeinflusst.  
 
Ein rein thermischer Abbau, wie in Abb. 8 dargestellt, findet nur in inerter und trockener 
Atmosphäre statt. Dies ist in typischen c-Si Modulen aufgrund des diffusionsoffenen Backsheets 
nicht gegeben. Daher sollte die Temperatur in diesem Fall überwiegend als 
Beschleunigungsfaktor wirken. Dabei gilt für monomolekulare Reaktionen die 
Van´t-Hoff´sche-Regel. Diese besagt, dass eine Temperaturerhöhung um 10 K eine 
Verdopplung der Reaktionsgeschwindigkeit verursacht.[29] 
 
 
Abb. 8: Thermischer Abbau von EVA 
 
Feuchtigkeit kann zur Hydrolyse der Estergruppe im EVA führen, wobei es zur Bildung eines 
Alkohols und einer Säure kommt (Abb. 9). Obwohl es sich bei der gebildeten Essigsäure nur um 
eine schwache Säure handelt, ist diese in der Lage weitere Hydrolysereaktionen zu 
katalysieren.[17] 
 
 
Abb. 9: Hydrolyse der Estergruppe im EVA 
 
Die energiereiche UV-Strahlung (250 - 380 nm) ist in der Lage Kettenspaltung zu verursachen. 
Dazu muss die Energie vom Polymer absorbiert werden. In Tab. 3 sind die Absorptionsbanden 
von Aldehyden und Ketonen angegeben. Daran wird deutlich, dass im EVA nur die 
Carboxylgruppe (C=O) anfällig für die durch UV-Strahlung ausgelöste Kettenspaltung ist. 
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Tab. 3: Absorptionsmaxima sauerstoffhaltiger, funktioneller Gruppen[29] 
Funktionelle Gruppe Absorptionsmaxima [nm] 
C=O 187 und 280-320 
C-C 195 und 230-250 
C-OH 230 
 
Weitaus größere Bedeutung hat die UV-Strahlung als Initiator bei der Photooxidation. Dabei 
handelt es sich um einen radikalischen Reaktionsmechanismus, welcher auch durch erhöhte 
Temperatur unter Lichtausschluss ausgelöst werden kann (Thermooxidation). Der oxidative 
Abbau erfolgt in drei Schritten – Initiierung, Kettenfortpflanzung und Kettenabbruch. Die 
wichtigsten Reaktionsschritte sind in Abb. 10 zusammengefasst. Während der Initiierung kommt 
es durch Wasserstoffabstraktion am Polymer zur Primärradikalbildung (R∙), welche in folgender 
Reihenfolge erschwert wird [54]. 
 
CH3 (primär) > CH2 (sekundär) > CH (tertiär)  
 
Die gebildeten Radikale (R∙) reagieren mit Sauerstoff und einem weiteren Polymer (RH) zu 
Hydroperoxiden (ROOH). Da diese sehr schnell in Alkoxy- (RO∙) und Hydroxyradikale (HO∙) 
zerfallen, gilt die Bildung von ROOH als geschwindigkeitsbestimmender Schritt der Oxidation.[29] 
Aufgrund der ständigen Neubildung von Radikalen während der Kettenfortpflanzung spricht 
man von einem autokatalytischen Mechanismus, wobei die Reaktion zweier Radikale 
miteinander (Rekombination) den Abbruch der Kettenreaktion bedingt. 
 
 
Abb. 10: Schritte der Radikalkettenreaktion 
 
Weitere bekannte Abbaureaktionen sind die Norrish-Typ-Reaktionen. Bei der 
Norrish-Typ-I-Reaktion (Abb. 11a) kommt es durch UV-Strahlung zur Bildung eines Carbonyl- 
und eines Alkylradikales, welche in nachfolgenden Schritten zu unterschiedlichen Produkten 
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weiterreagieren. Dazu zählen neben der Abspaltung von Kohlenmonoxid die Bildung eines 
Ketens oder Ketons. Voraussetzung für die Norrish-Typ-II-Reaktion (Abb. 11b) ist das 
Vorhandensein einer Carbonylverbindung mit γ-ständigem Wasserstoffatom. Durch Anregung 
mit UV-Strahlung werden Radikale gebildet, welche durch eine anschließende 
Young-Cyclisierung unter Abspaltung von Methan zum Lacton reagieren. Alternativ ist auch die 
Abspaltung von Essigsäure und die Ausbildung einer C=C-Doppelbindung möglich. [18-19] 
 
 
Abb. 11: Verlauf der a) Norrish-Typ-I-Reaktion und b) Norrish-Typ-II-Reaktion 
 
2.6 Additive 
2.6.1 Einführung 
Zum Schutz des Polymeren vor chemischen Abbaureaktionen werden Stabilisatoren 
zugegeben. Dabei handelt es sich gemäß DIN 50035 um „Substanzen, welche die 
unerwünschte Veränderung der Material- und Gebrauchseigenschaften, die […] durch Alterung 
eintreten kann, weitgehend verhindern“[52]. Grundsätzlich unterscheidet man je nach Wirkprinzip 
zwischen zwei Arten von Stabilisatoren – Lichtstabilisatoren und Antioxidantien. Die 
Funktionsweise dieser Additive soll im Folgenden kurz vorgestellt werden. Neben diesen 
Stabilisatoren werden der EVA-Folie bei Einsatz als Einbettmaterial weitere Additive zugesetzt. 
Dabei handelt es sich zum einen um einen Vernetzer und zum anderen um einen Haftvermittler. 
Auch die Funktionsweise dieser Additive soll hier kurz beschrieben werden. 
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2.6.2 Vernetzer 
Zur Ausbildung des Polymernetzwerkes während der Verarbeitung ist ein Vernetzungshelfer 
notwendig. Dabei handelt es sich um ein organisches Peroxid, welches unter Einwirkung 
erhöhter Temperatur oder UV-Strahlung in Radikale zerfällt und somit den Vernetzungsvorgang 
initiiert (Abb. 12). Es kommt zur H-Abstraktion an der Polymerkette und anschließender 
Rekombination der gebildeten Kohlenstoffradikale, was zur Ausbildung des Netzwerks führt. 
Dabei wird primär das H-Atom des Ethansegments abstrahiert, wobei in der Literatur auch die 
Radikalbildung an der Methylgruppe der Acetatseitenkette (Ac) diskutiert wird[55]. 
 
 
Abb. 12: Schematischer Reaktionsverlauf der peroxidischen Vernetzung von EVA 
 
2.6.3 Haftvermittler 
Zur Verbesserung der Haftung zwischen Polymer und Glas wird der Folie ein Haftvermittler auf 
Silanbasis zugesetzt. In dieser Arbeit handelt es sich dabei um ein methacrylfunktionelles 
Alkoxysilan. Die Alkoxygruppe am Silan wird durch Hydrolyse in eine reaktive Silanolgruppe 
umgewandelt, welche mit den Hydroxygruppen an der Glasoberfläche eine chemische Bindung 
eingehen (Abb. 13).[56] Das Polymer selbst wird im Rahmen der Radikalreaktion während der 
Vernetzung über die C=C-Gruppe kovalent an das Silan gebunden.  
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Abb. 13: Schematische Darstellung der Kopplungsreaktion des Haftvermittlers  
 
2.6.4 Antioxidantien 
Zum Schutz des Polymers vor oxidativem Abbau werden Antioxidantien zugegeben. Diese 
können an mehreren Stellen in den radikalischen Degradationsmechanismus eingreifen 
(Abb. 14). Lichtstabilisatoren verhindern die Initiierung der Kettenreaktion indem sie die für die 
Bildung der Primärradikale notwendige UV-Strahlung absorbieren. Primäre Antioxidantien 
(Radikalfänger) sind in der Lage die bereits gebildeten Radikale in weniger reaktive 
Verbindungen umzuwandeln und damit die Kettenreaktion zu unterbrechen. Die sekundären 
Antioxidantien (Hydroperoxidzersetzer) reagieren mit den Hydroperoxiden, womit der 
autokatalytische Mechanismus ebenfalls unterbrochen wird.[29] 
 
 
Abb. 14: Möglichkeiten der Stabilisatoren zur Unterbrechung des radikalischen Polymerabbaus 
 
Vertreter der primären Antioxidantien sind die sogenannten HALS (hindered amine light 
stabilizer). Die für die Radikalreaktion wirksame Spezies ist das Nitroxylradikal (NO∙), welches 
durch die Reaktion mit Peroxyradikalen[57] oder unter Einwirkung von Sauerstoff und 
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UV-Strahlung[58] gebildet wird (Abb. 15). Das gebildete Nitroxylradikal ist dann in der Lage mit 
weiteren Radikalen zu reagieren. Diese Reaktion läuft bevorzugt mit Primär- (R∙) und 
Alkoxyradikalen (RO∙) ab. Für die Rückgewinnung des Nitroxylradikals gibt es unterschiedliche 
Möglichkeiten, wobei der exakte Mechanismus nicht eindeutig geklärt ist.[59] 
 
 
Abb. 15: Funktionsweise eines bifunktionellen Stabilisators auf Basis eines sterisch gehinderten 
Amins (HALS) 
 
Hinter den sekundären Antioxidantien verbergen sich Phosphite, die in einer stöchiometrischen 
Reaktion mit Hydroperoxiden reagieren, wobei sie selbst zu Phosphaten oxidiert werden. Der 
Reaktionsverlauf ist in Abb. 16 dargestellt.[29] 
 
 
Abb. 16: Zugrundeliegende Reaktion des Phosphitstabilisators 
 
2.6.5 UV-Absorber 
Eine wichtige Klasse der Lichtstabilisatoren sind die UV-Absorber, welche meist aus der Klasse 
der Hydroxybenzophenone stammen. Sie sind in der Lage das UV-Licht zu absorbieren und 
damit die durch energiereiche Strahlung verursachte Radikalbildung zu minimieren. Die 
aufgenommene Energie wird nach Umwandlung in Form von Wärme wieder abgegeben 
(Abb. 17). Damit werden die UV-Stabilisatoren im Gegensatz zu den Antioxidantien nicht 
verbraucht.[60] 
 
 
Abb. 17: Funktionsweise eines UV-Stabilisators auf Hydroxybenzophenonbasis 
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3 Materialien, Probenpräparation und 
Charakterisierungsmethoden 
3.1 Übersicht 
Dieses Kapitel gibt eine Übersicht über die eingesetzten Materialien und Messmethoden. 
Neben der Zusammensetzung der untersuchten Folien werden die Prüfkörperherstellung sowie 
die Bedingungen der durchgeführten Analysen und Alterungsversuche erläutert.  
 
Bei den untersuchten EVA-Materialien handelt es sich zum Großteil um Spezialanfertigungen. 
Die Auswahl der Additive erfolgte, ebenso wie die Folienextrusion, in Zusammenarbeit mit dem 
Folienwerk Wolfen[61]. Die Herstellung der Prüfkörper orientierte sich zum einen am 
Standardproduktionsprozess für Solarmodule. Zum anderen mussten die für die einzelnen 
Analysemethoden notwendigen Anforderungen berücksichtigt werden. 
 
Die Konzipierung der Alterungsversuche erfolgte angelehnt an DIN 61215 [38]. Grundlage für die 
Variation von Temperatur und Feuchte bildete neben den klimatischen Bedingungen in 
Deutschland der in der genannten Norm enthaltene Temperatur-Feuchte-Test 
(Damp-Heat Test, DHT). Für die UV-Alterung wurden die Bedingungen der 
UV-Vorkonditionierung aus der gleichen Norm herangezogen.  
 
3.2 Materialien 
3.2.1 Übersicht der eingesetzten Materialien 
In Tab. 4 sind die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Materialien zusammengefasst. 
Tab. 4: Übersicht der verwendeten Materialien 
Material Hersteller Anmerkungen 
EVA (mit unterschiedlicher 
Additivierung) 
Folienwerk Wolfen 
Spezialfolien (nicht kommerziell 
erhältlich) 
Ultra Pearl Sanvic Inc. kommerzielle EVA-Folie 
EVASky S18 Bridgestone kommerzielle EVA-Folie 
Coveme dyMat PYE3000 Coveme Backsheet 
PTFE-Glasgewebe,  
selbstklebend 
Kastilo 
antihaftendes Material zur 
Generierung des Startpunkts der 
Haftungsmessung 
ESG Securit Planilux  
Diamant 
Glaskontor Erfurt, 
Glassolution Saint-Gobain 
eisenarmes 
Einscheibensicherheitsglas (ESG) 
c-Si Zelle Bosch Solar Energy multikristalline Solarzelle  
Isopropanol Carl Roth analytical grade (99,8 %) 
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3.2.2 Zusammensetzung der Spezialfolien 
Um den Einfluss der einzelnen Stabilisatoren auf die im Solarmodul auftretenden Fehlerbilder 
gezielt zu untersuchen, war die Herstellung von Folien mit definierter Additivierung notwendig. 
Da kein angefragter Hersteller von kommerziellen EVA-Folien für den Einsatz in PV-Modulen 
Auskunft über die Formulierung geben konnte/wollte, erfolgte die Auswahl der Stabilisatoren 
mithilfe von Literaturangaben. Die Diskussion mit dem Folienwerk Wolfen bestätigte, dass es 
sich bei den ausgewählten Additiven (Tab. 5) um gängige Vertreter handelt.  
Tab. 5: Übersicht der in den Spezialfolien verarbeiteten Additive 
Additiv IUPAC-Name 
CAS-
Nummer 
Strukturformel 
Peroxid 
tert-Butyl-O-(2-ethylhexyl)-
mono-Peroxycarbonat 
034443-12-4 
 
Silan Methacrylfunktionelles Alkoxysilan 
 
UV-
Absorber 
2-Hydroxy-4-Octylhexyl-
Benzophenon 
1843-05-6 
 
HALS 
Bis-(2,2,6,6-Tetramethyl-4-
Piperidinyl)-Sebacetat 
52829-07-9 
 
Phosphit Tris-Nonylphenylphosphit 26523-78-4 
 
 
Die Zusammensetzung der untersuchten Folien ist in Tab. 6 angegeben. Zusätzlich zu den 
Spezialanfertigungen waren zwei kommerzielle EVA-Folien (Nr.17 und Nr.18) in die 
Untersuchungen involviert. Dabei handelt es sich um Ultra Peral der Fa. Sanvic und 
EVASky S18 der Fa. Bridgestone. Die Konzentrationen der Stabilisatoren innerhalb der 
Spezialfolien lag, soweit nicht anders angegeben, bei 1,5 Gew% Peroxid, 0,3 Gew% 
UV-Absorber, 0,1 Gew% HALS, 0,2 Gew% Phosphit und 0,2 Gew% Silan. Wie die Diskussion 
mit dem Folienwerk Wolfen ergab, liegen diese Konzentrationen im Bereich derer kommerzieller 
Folien.  
 
Die Folien A-C wurden aus den Masterbatches der Additive hergestellt. Bei den Masterbatches 
handelt es sich um EVA-Granulat mit deutlich erhöhter Stabilisatorkonzentration, die bei der 
Extrusion der Spezialfolien in entsprechenden Anteilen zugemischt werden. Die daraus 
erhaltenen Proben A-C besitzen damit im Vergleich zu den Spezialfolien Nr.1-16 eine höhere 
Konzentration an UV-Absorber, HALS bzw. Phosphit, wobei der genaue Stabilisatorgehalt nicht 
bekannt ist.  
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Tab. 6: Übersicht und Zusammensetzung der untersuchten EVA-Folien (: enthalten, : nicht 
enthalten) 
Nr. VA-Gehalt Peroxid Silan UV-Absorber HALS Phosphit 
1 33 %      
2 33 %      
3 33 %      
4 33 %      
5 33 %      
6 33 %      
7 33 %      
8 33 %      
9 33 % 0,75 Gew%     
10 33 % 3 Gew%     
11 33 %  0,1 Gew%    
12 33 %  0,4 Gew%    
13 33 %      
14 33 %      
15 28 %      
16 40 %      
  
17 Ultra Pearl (Fa. Sanvic), kommerzielle Folie 
18 EVASky S18 (Fa. Bridgestone), kommerzielle Folie 
  
A Folie aus dem Masterbatch des UV-Absorbers 
B Folie aus dem Masterbatch des HALSs 
C Folie aus dem Masterbatch des Phosphits 
 
3.3 Probenpräparation 
3.3.1 Prüfkörper 
Es wurden Glasscheiben mit den Abmaßen 200x200x3 mm (Glas-Backsheet-Laminate) und 
100x100x3 mm (Glas-Glas-Laminate) verwendet. Alle Scheiben wurden vor der Lamination mit 
Isopropanol gereinigt. Auf die Frontglasscheibe wurden zwei Schichten EVA platziert, gefolgt 
von der Rückabdeckung. Für die Prüfkörper der Transmissionsmessung handelte es sich dabei 
um Glas. Bei den Prüfkörpern der Haftungs- und Farbmessungen wurde ein Backsheet 
verwendet. Zur Realisierung der Haftungsmessungen befand sich zwischen Glas und Folie der 
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Glas-Backsheet-Laminate zusätzlich ein Streifen PTFE-Gewebe (Polytetrafluorethylen, 
Teflon®). Um Wechselwirkungen zwischen der c-Si Zelle und der Folie zu erkennen, enthielten 
diese außerdem Teilzellen zwischen den EVA-Folien. In Abb. 18 ist sowohl ein Bild als auch der 
skizzierte Aufbau der Prüfkörper zu sehen.  
 
 
Abb. 18: Darstellung der Prüfkörper für a) die Haftungs- und Farbmessungen (Glas-BS-Laminat) 
und b) die Transmissionsmessungen (Glas-Glas-Laminat) 
 
3.3.2 Laminationsprozess 
Die Lamination der Spezialfolien (Nr.1-16 und A-C) erfolgte mit einem Laborlaminator 
Icolam 18/11 von Fa. Meier Solar Solutions bei 145 °C. Im Folgenden sind die einzelnen 
Schritte des Prozesses aufgeführt.[62] 
1) Aufheizen des Laminators 
2) Öffnen des Gerätes und Einbringen der Prüfkörper 
3) Schließen des Gerätes und Start des Laminationsprogramms (Temperaturprofil 
siehe Abb. 19)  
4) Öffnen der Kammer nach Abkühlen und Entnahme der Prüfkörper 
a) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
b) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Glas 
Teflon 
EVA 
Backsheet  
 
 
Verbinder 
 
 
 
c-Si Zelle 
Glas 
 
 
EVA 
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Abb. 19: Temperaturprofil des Laminationsprogramms 
 
Um einen annähernd konstanten Vernetzungsgrad aller Proben zu gewähren, musste die 
Vernetzungsdauer abhängig vom Peroxidgehalt der Folien angepasst werden. Für die 
Ermittlung der Laminationsdauer wurden Proben nach unterschiedlichen Zeiten entnommen 
und der Vernetzungsgrad (VG) mittels Soxhlet-Extraktion (Fa. Eurofins Jena) bestimmt. VG 
berechnet sich nach Formel (3-1) als Verhältnis der Masse nach der Extraktion (m2) zur Masse 
vor der Extraktion (m1).  
 
  𝑉𝐺 [%] =  
𝑚2
𝑚1
100%        3-1 
 
Für die einzelnen Folien ergaben sich folgende Vernetzungszeiten, wobei ein Vernetzungsgrad 
von 85 % angestrebt wurde. 
- 0,75 % Peroxid:  18 min (82 ± 0,9 %) 
- 1,5 % Peroxid:  13 min (85 ± 0,7 %) 
- 3 % Peroxid:  10 min (88 ± 1,6 %) 
Die Lamination der kommerziellen Folien erfolgte ebenfalls am Laborlaminator Icolam 18/11 
von Fa. Meier Solar Solutions. Laminationszeit und –temperatur entsprachen den jeweiligen 
Herstellerempfehlungen. Für Folie Nr.17 (Ultra Pearl von Fa. Sanvic) ergab sich eine 
Laminationszeit von 13 min bei 145 °C. Folie Nr.18 (EVASky S18 von Fa. Bridgestone) wurde 
bei 147 °C für 18 min laminiert. 
 
3.3.3 Künstliche Bewitterung 
Die Versuche zur Temperatur-Feuchte-Alterung der Folien Nr.1-18 erfolgte in Klimakammern 
des Typs WK3-340/70/5 bzw. WK3-3100/70/8H der Fa. Weiß Umwelttechnik. Für die 
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UV-Alterung angelehnt an DIN 61215[38] wurde für diese Proben der Sonnensimulator von Fa. 
Hönle mit Strahlern des Typs SOL 2000 RF2EPS genutzt. Die Kombination von UV- und 
Temperatur-Feuchte-Alterung erfolgte im Klimaschrank UV3-200 von Fa. Weiß Umwelttechnik. 
Die Alterung der Folien A-C erfolgte in der Klimakammer TWK von Fa. HSR Verfahrenstechnik 
sowie in einer UV-Kammer, die mit Strahlern des Typs UVH 1022 FZ-1 von Fa. UV-Technik 
Mayer und einem Temperaturregler E5CN von Fa. Omron ausgestattet war.  
 
In Tab. 7 sind die Prüfbedingungen der künstlichen Bewitterungstests zusammengefasst. Bei 
der Variation der Temperatur wurde auf eine möglichst konstante absolute Luftfeuchte (fabs) 
geachtet (275 ± 40 g/m³). Der Einfluss der relativen Luftfeuchte wurde bei 85 °C untersucht. 
Während der Beurteilung des Temperatureinflusses unter UV-Belastung lag die absolute 
Luftfeuchte bei 39 ± 5 g/m³. Lediglich die UV-Alterungen bei 50 °C erfolgten ohne Einstellung 
der Feuchte, da an den genutzten UV-Kammeren eine entsprechende Regelung nicht 
vorgesehen war. Die maximale Abweichung bei den einzelnen Alterungsreihen lag mit ± 5 °C 
für die Temperatur und ± 2 % für die relative Luftfeuchte im Bereich des Regelungsfehlers der 
Klimakammern. 
Tab. 7: Übersicht der durchgeführten Alterungsversuche 
T [°C] rH [%] fabs [g/m³] Bestrahlungsstärke [W/m²] 
75 95 228  
85 60 210  
85 85 297  
85 90 315  
95 60 299  
50   250 
35 95 38 45 
45 60 39 45 
60 30 39 45 
 
An dieser Stelle soll darauf hingewiesen werden, dass die für die Durchführung der UV-Alterung 
genutzten Klimakammern mit unterschiedlichen UV-Strahlern arbeiteten. Folge sind 
Unterschiede zwischen den Lampenspektren der Bewitterungskammern, welche in Abb. 20 
dargestellt sind. Zusätzlich ist das sonnenähnliche Spektrum AM 1.5 angegeben, welches in der 
PV-Industrie üblicherweise als Bezugsgröße bei der Angabe von Leistungs- und 
Degradationsuntersuchungen genutzt wird. Dabei bezeichnet AM (air mass) die relative 
Weglänge der Strahlung durch die Atmosphäre. Steht die Sonne am Äquator im Zenit beträgt 
diese Weglänge eins (AM 1.0). AM 1.5 entspricht in Deutschland einem Einstrahlungswinkel 
von 48°.[63] 
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Abb. 20: Gegenüberstellung der normierten Einstrahlungsspektren (E) der verwendeten 
UV-Lampen und des sonnenähnlichen Spektrums AM 1.5 im UV-Bereich 
 
Die Ursache für die Unterschiede der Spektren der verwendeten Strahler ist in den Definitionen 
der zugrunde liegenden Normen ISO 4892-3 (Fa. Weiß Umwelttechnik) bzw. DIN 61215 
(Fa. Hönle) zu finden. Beide definieren leicht abweichende Anforderungen an Lampen für die 
Abbildung des sonnenähnlichen Spektrums.  
 
UV-Leuchtstofflampen nach ISO 4892-3 werden genutzt, um Bewitterungseffekte nachzubilden, 
die auftreten, wenn der Werkstoff im Endgebrauch der Globalstrahlung ausgesetzt ist. Die 
Lampen dienen zur Simulation der Globalstrahlung zwischen 300 – 340 nm, wobei sie einen 
Emissionspeak bei 343 nm aufweisen.[64] DIN 61215 definiert allgemeine Anforderungen an die 
Prüfkammer zur UV-Vorkonditionierung von PV-Modulen. Dabei inbegriffen sind die 
Bedingungen, welche an die zu verwendete UV-Lichtquelle gestellt werden. Dazu zählt die 
Gleichmäßigkeit der Bestrahlungsstärke von ± 15 % und eine maximale Bestrahlungsstärke von 
250 W/m² im Bereich 280 - 385 nm. Dies entspricht etwa dem 5fachen der Bestrahlungsstärke 
des Sonnenlichts.[38] 
 
3.4 Charakterisierungsmethoden 
3.4.1 Haftungsmessung 
Für die Haftungsmessungen wurde ein 90°-Peeltest angelehnt an DIN 28510-1[65] durchgeführt. 
Die Messungen erfolgten am Gerät Zwick Roell Z005 mit einer 1 kN-Kraftmessdose des Typs 
Xforce P von Fa. Zwick. Der Probekörper wurde in einem 90°-Winkel in das Prüfgerät 
eingespannt (Abb. 21). Um diesen während der gesamten Prüfung konstant zu halten, musste 
die Vorschubgeschwindigkeit des Probenhalters gleich der Abzugsgeschwindigkeit sein.  
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Abb. 21: Schematische Darstellung der Einspannung des Prüfkörpers für die Haftungsmessung 
 
Die Messparameter sind in Tab. 8 zusammengefasst. Für die Erstellung des Prüfkörpers aus 
dem Laminat wurden mithilfe eines Messers und einer Führungsschiene alle Laminatschichten 
bis zum Glas durchschnitten, sodass ein Ausschnitt (Prüfkörper) mit definierter Länge und 
Breite erzeugt wurde. Als Ergebnis der Haftungsmessung erhielt man ein 
Schälwiderstand-Weg-Diagramm. Die Haftung ergibt sich aus dem Mittel des 
Schälwiderstandes zwischen 20 - 80 % des Messwegs dividiert durch die Probenbreite. Je 
Probenahme wurden fünf Widerholungsmessungen durchgeführt. Bei den in Abschnitt 4 
dargestellten Ergebnissen handelt es sich, soweit nicht anders angegeben, stets um die 
Mittelwerte dieser Messungen. Da es sich hierbei um eine zerstörende Prüfung handelt, war der 
Aufbau mehrerer Prüfkörper je Belastungsreihe notwendig.  
 
Für die Grenzschicht Einbettmaterial-Glas gilt nach der Herstellung eine Haftung von 5 N/mm 
als Mindestanforderung, um die Wahrscheinlichkeit von Delaminationserscheinungen während 
des Einsatzes gering zu halten.[66] Da Untersuchungen von McMahon et al. gezeigt haben, dass 
die Haftung vor allem nach einer Temperatur-Feuchte-Alterung stark von der anschließenden 
Trocknungs- und Abkühlphase abhängt[67], wurde bei allen Zwischenmessungen versucht, 
möglichst gleiche Wartezeiten (mind. 6 h, max. 24 h) zwischen Testende und Messung 
einzuhalten.  
Tab. 8: Zusammenfassung der Messparameter der Haftungsmessung 
Parameter Wert 
Vorkraft 0,01 N 
Geschwindigkeit Vorkraft 10 mm/min 
Vormessweg 5 mm 
Geschwindigkeit Vormessweg 50 mm/min 
Messweg 100 mm 
Prüfgeschwindigkeit 50 mm/min 
Prüfkörper (B x L) 10x100 mm 
Vorschubgeschwindigkeit v2 
 
Abzugsgeschwindigkeit v1 
90° 
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3.4.2 Farbmessung 
Vor Durchführung der Haftungsmessungen wurden Farbmessungen an den 
Glas-Backsheet-Laminaten mit einem Spektralphotometer sph900 von Fa. ColorLite 
durchgeführt. Die Farbmessungen erfolgten nach dem Spektralverfahren. Dabei wurde die 
Probe mit einer definierten Lichtquelle beleuchtet. Gemessen wurde das von der Oberfläche 
remittierte Licht. Nach der Wichtung des reflektierten Spektrums mit standardisierten 
Lichtquellen erfolgte die Bewertung der Spektren anhand der Rot-Grün- und 
Blau-Gelb-Empfindlichkeit des menschlichen Sehsystems.[68] 
 
Für die Messung wurde die Normlichtart D65, ein Beobachtungswinkel von 10° und eine 
45°/0°-Messgeometrie (Zirkularbeleuchtung bei 45°, Messung bei 0°) gewählt. Gemessen 
wurde an je fünf Stellen des Prüfkörpers. Diese sind in Abb. 22 markiert. Dabei wurde darauf 
geachtet, sowohl die Farbänderung in Zell- und Verbindernähe als auch im Randbereich und 
mittig zu erfassen. Für die Ergebnisdarstellung und -diskussion in Abschnitt 4 werden jeweils 
die Mittelwerte aus diesen fünf Wiederholungsmessungen genutzt. 
 
 
Abb. 22: Messpunkte (    ) der Farbmessung 
 
3.4.3 IR-Spektroskopie 
Die Aufnahme der ATR-Spektren der Folien Nr.1-18 erfolgte an einem FTIR-Spektrometer 
Nicolet is10 der Fa. Thermo Scientific mit einem Diamant-Kristall. Es wurden jeweils 16 Scans 
mit einer Auflösung von 4 cm-1 im Bereich zwischen 4000 – 400 cm-1 aufgenommen. Gemessen 
wurde an den unverkapselten, laminierten EVA-Proben. Um sicher zu gehen, dass die 
beobachteten Effekte mit denen im Laminat korrelieren, wurden zusätzlich Spektren an der 
Grenzfläche EVA-Glas aufgenommen. Dazu wurden die nach der Haftungsmessung erhaltenen 
Streifen mittels IR-Spektroskopie untersucht. Bei den in Abschnitt 4 dargestellten Spektren 
handelt es sich jeweils um die Mittelwertspektren aus den an der jeweiligen Probe 
durchgeführten Messungen. 
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Für die Folien A-C wurde das FTIR-Spektrometer Alpha P von Fa. Bruker mit einem 
Diamant-Kristall genutzt. Es wurden jeweils 32 Scans mit einer Auflösung von 4 cm-1 im Bereich 
zwischen 6000 - 360 cm-1 aufgenommen. Für jede Zwischenmessung erfolgte eine 
Vierfachbestimmung pro Probe. Für die Auswertung in Abschnitt 4 werden jeweils die 
Mittelwertspektren genutzt. 
 
3.4.4 Transmissionsmessung 
Die Transmissionsmessungen erfolgten am Gerät Lambda 950 von Fa. Perkin Elmer. Die 
Aufnahme der Spektren erfolgte zwischen 1400 – 250 nm mit einem Messintervall von 10 nm. 
Da es sich hierbei um keine zerstörende Prüfung handelt, wurden diese Messungen, im 
Unterschied zu den Haftungsuntersuchungen, bei jeder Probenahme stets am selben 
Prüfkörper durchgeführt. Zu beachten ist, dass mit Ausnahme der UV-Alterung bei 50 °C je 
Folie und Alterungsreihe zwei Glas-Glas-Laminate untersucht wurden, sodass die in Abschnitt 4 
gezeigten Ergebnisse stets Mittelwerte aus zwei Parallelmessungen darstellen.  
 
3.4.5 Gaschromatografie mit gekoppelter Massenspektrometrie (GC/MS) 
Die GC/MS-Messungen erfolgten mit einem Gaschromatographen 7890 von Fa. Agilent, 
welcher mit einem Massenspektrometer 5795 (SOP OA-G-24-007) von Fa. Agilent gekoppelt 
war. Zur Trennung wurde eine 25 m lange Polydimethylsiloxansäule (5 % Phenyl) verwendet. 
Die Thermodesorption erfolgte mit einem Pyrolysator PY2020 von Fa. Frontier Lab. 
 
Die Proben wurden unter Helium in kleinen Cups für 10 min auf 300 °C erhitzt. Die dabei 
freiwerdende Organik wurde mithilfe einer Kryofalle fokusiert und anschließend mittels GC/MS 
untersucht. Als Detektor wurde ein Flammenionisationsdetektor genutzt. 
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4 Ergebnisse und Diskussion 
4.1 Übersicht 
Die Ergebnisdiskussion unterteilt sich in fünf Abschnitte. Zu Beginn werden die 
Folieneigenschaften vor der Alterung in Abhängigkeit von der Additivierung beurteilt 
(Abschnitt 4.2). Im Anschluss wird gezeigt, welchen Einfluss die einzelnen Parameter 
Temperatur, Feuchte und UV-Dosis auf die EVA-Alterung haben. Dazu werden die Ergebnisse 
aller Alterungsversuche für die unstabilisierte Folie Nr.1 detailliert vorgestellt (Abschnitt 4.3).  
 
Um den Einfluss der Additivierung zu beurteilen, werden lediglich zwei Bewitterungsversuche 
betrachtet. Dabei handelt es sich um den sogenannten Damp-Heat Test (85 °C und 85 % rH) 
und die UV-Alterung bei 50 °C (Abschnitt 4.4). Nachdem die Schlussfolgerungen aus den 
Alterungsversuchen der Spezialfolien zusammengefasst wurden (Abschnitt 4.5), werden die 
Ergebnisse der kommerziellen Folien vorgestellt und mit denen der Spezialfolien verglichen 
(Abschnitt 4.6).  
 
4.2 Vergleich der Eigenschaften der Spezialfolien vor Alterung 
4.2.1 Einführung 
Zu Beginn der Auswertung sollen die Eigenschaften der einzelnen Folien vor der Alterung 
gegenübergestellt werden. Ziel ist es, eine vergleichende Ausgangsbasis für die Bewertung der 
Bewitterungsversuche zu erlangen. Beurteilt werden Haftung, Farbwerte, Transmissionsverlauf 
und die IR-Spektren der ungealterten, laminierten Folien Nr.1-8, da nur bei diesen Proben die 
Additivzusammensetzung variiert. Die Eigenschaften der Folien Nr.9-16 können dem 
Anhang A.1-A.4 entnommen werden. 
 
Um die Vergleichbarkeit der Ergebnisse zu gewähren, unterscheiden sich die hier gezeigten 
Folien lediglich in der Additivzusammensetzung. Vernetzungsgrad (~85 %) und VA-Gehalt 
(33 %) sind bei allen identisch. Um den Einfluss von Glas und Backsheet sicher 
auszuschließen, wurde bei allen Proben das gleiche Material sowie die gleiche Vorgehensweise 
beim Aufbau der Prüfkörper verwendet.  
 
4.2.2 Haftung 
In Abb. 23 ist die Initialhaftung für die untersuchten Folien Nr.1-8 dargestellt. Die 
eingezeichnete rote Linie markiert den Grenzwert von 5 N/mm. Dieser sollte mindestens 
erreicht werden, um, wie in Abschnitt 2.4.2 bereits erwähnt, das Risiko von Delamination gering 
zu halten. Bei allen Folien mit Ausnahme von Nr.5 und Nr.6 (mit Phosphit, ohne HALS) wird 
diese Mindestanforderung erreicht. Die genannten Folien Nr.5-6 enthalten das Additiv Phosphit, 
Ergebnisse und Diskussion 
 
33 
welches auch in den Folien Nr.7 und Nr.8 (mit Phosphit, mit HALS) enthalten ist. Dennoch 
zeigen die letzten beiden Folien eine ausreichend hohe Haftkraft nach der Lamination, wobei 
diese für Nr.7 mit 9,3 N/mm geringer ist als der Durchschnitt von 20 ± 1,3 N/mm der Folien 
Nr.1-4 und Nr.8. Dies deutet darauf hin, dass der Phosphit-Stabilisator die Haftung zwischen 
Glas und EVA negativ beeinflusst. Die gleichzeitige Anwesenheit des Additivs HALS scheint 
diese Wirkung zu kompensieren.  
 
Eine eindeutige Ursache für die schlechten Haftungswerte von Folie Nr.5 und Nr.6 konnte im 
Rahmen dieser Arbeit nicht gefunden werden. Untersuchungen von Mayer et al. haben jedoch 
gezeigt, dass Phosphit in EVA-Folien in Gegenwart von Silan zur Bildung von Silanphosphat 
neigt.[69] Sollte dies der Fall sein, wäre die Ausbildung der Siloxanbindungen an der 
Glasoberfläche nur noch in geringem Maße möglich, was wiederum die schlechte Initialhaftung 
erklären würde. Gleichzeitig ist jedoch zu bedenken, dass die Anwesenheit von HALS in den 
Folien Nr.7 und Nr.8 eine Kompensierung dieses Effektes zu bewirken scheint. Eine mögliche 
Erklärung liefert Plueddemann. Er konnte nachweisen, dass Amine die Bildung von 
Siloxanbindungen katalysieren.[70] Es scheint also, dass die Bildung der Si-O-Si-Bindungen an 
der Grenzfläche Glas-EVA bei Anwesenheit von HALS deutlich schneller verläuft als die 
Reaktion zwischen Silan und Phosphit. 
 
 
Abb. 23: Initialhaftung (∆FHaftung) der ungealterten Folien Nr.1-8 an der Grenzfläche Glas-EVA 
 
4.2.3 Farbwerte 
Aufgrund der Transparenz der Folien ist bei der Farbmessung auf einen farblich konstanten 
Hintergrund zu achten. Aus diesem Grund wurden die Glas-Backsheet-Laminate genutzt, da 
eine Farbänderung des hier verwendeten BS während der Alterung im Rahmen von 
Bosch-internen Versuchen[71] ausgeschlossen wurde.  
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In Abb. 24a sind die L*-, a*- und b*-Werte für die ungealterten Folien dargestellt. Die 
Unterschiede zwischen den L*-Werten liegen im Bereich des Messfehlers und können damit als 
vernachlässigbar angenommen werden. Die a*- und b*-Werte dagegen unterscheiden sich je 
nach An- (gerade Nr.) oder Abwesenheit (ungerade Nr.) des UV-Absorbers. Im Vergleich 
zeigen die Folien Nr.2, 4, 6 und 8 (mit UV-Absorber) einen um 0,1 kleineren a*- und einen um 
0,2 größeren b*-Wert. Absolut gesehen liegen alle Folien im rot/blauen Bereich des 
CIE-L*a*b*-Farbraums (Abb. 24b). Der enthaltene UV-Absorber führt zu einer Verschiebung in 
Richtung grüner (-a*) und gelber (+b*), wobei optisch kein Farbunterschied zwischen den Folien 
zu erkennen ist. 
 
 
Abb. 24: a) L*-, a*- und b*-Werte der ungealterten Folien Nr.1-8 und b) Farbwerte dieser Folien im 
CIE-L*a*b*-Farbraum 
 
4.2.4 Transmission 
Die Transmissionsspektren der Folien Nr.1-8 sind in Abb. 25 dargestellt. Man erkennt deutlich 
den Einfluss des UV-Absorbers. Dieser absorbiert die UV-Strahlung, was zu einer 
Verschiebung des UV-cut offs zu höheren Wellenlängen führt. Im VIS-Bereich unterscheiden 
sich die Folien nicht. Die Transmission liegt bei 90 ± 0,3 % im Bereich zwischen 400 - 800 nm. 
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Abb. 25: Transmissionskurven der ungealterten Folien Nr.1-8 
 
Für eine quantitative Auswertung des Transmissionsabfalls im UV-Bereich werden das 90 % 
(P90) und 10 % (P10) Perzentil der Transmission genutzt. Die entsprechenden Werte sind in 
Tab. 9, unterteilt nach An- oder Abwesenheit des UV-Absorbers, angegeben. Mithilfe der 
Differenz der Wellenlänge zwischen P90 und P10 lässt sich eine Aussage über den 
Transmissionsabfall im UV-Bereich treffen. Die berechneten Werte bestätigen den optischen 
Eindruck in Abb. 25, dass die EVA-Folien mit UV-Absorber im Vergleich zu den übrigen Folien 
eine steilere Transmissionsabnahme unterhalb 400 nm aufweisen. 
Tab. 9: 90 % (P90) und 10 % (P10) Perzentil der Transmission der ungealterten Folien Nr.1-8 unterteilt 
nach An- und Abwesenheit des UV-Absorbers 
Perzentil 
Entsprechende 
Transmission [%] 
Wellenlänge [nm] 
ohne UV-Absorber mit UV-Absorber 
P90 81 345 393 
P10 9 300 362 
Differenz P90 - P10  45 31 
 
4.2.5 IR-Spektroskopie 
In Abb. 26 sind die IR-Spektren der laminierten, ungealterten EVA-Folien Nr.1-8 dargestellt. 
Signifikante Unterschiede innerhalb der Spektren der einzelnen Folien hervorgerufen durch die 
Additivierung sind nicht zu erkennen. 
 
0
20
40
60
80
100
300 450 600 750
T
 [
%
]
ohne UV-Absorber:
 Nr.1  Nr.3
 Nr.5  Nr.7
P
10
 [nm]
mit UV-Absorber:
 Nr.2  Nr.4
 Nr.6  Nr.8
P
90
Ergebnisse und Diskussion 
 
36 
 
Abb. 26:ATR-FTIR-Spektren der ungealterten, laminierten Folien Nr.1-8 
 
Die sichtbaren Banden, welche in Tab. 10 zusammengefasst sind, stammen vom 
EVA-Grundmaterial. Dabei bezeichnet  die Valenzschwingung,  die Deformationsschwingung 
in der Molekülebene und  die Deformationsschwingung aus der Molekülebene. Die Indizes s 
und as stehen für symmetrische bzw. asymmetrische Schwingung. 
Tab. 10: Zuordnung der EVA-Banden im IR-Spektrum[47] 
Wellenzahl [cm-1] Bandenzuordnung 
2917 as (-CH2) 
2849 s (-CH2) 
1736  (-C=O) Ester 
1465 as (-CH2/CH3) 
1370 s (-CH3) 
1237 as (-CC-O-C) Ester, Säureseite 
1019 as (-C-O-CC) Ester, Alkoholseite 
719  (-CH2) rocking 
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4.2.6 Zusammenfassung 
Zusammenfassend kann man sagen, dass die einzelnen Additive die untersuchten 
Eigenschaften in unterschiedlichem Maße beeinflussen. Die Haftung liegt über alle Proben mit 
Ausnahme von Nr.5-7 bei 20 ± 1,3 N/mm, wobei sie sich bei den phoshpithaltigen Folien 
deutlich (Nr.7), teilweise bis unterhalb der Mindestanforderung (Nr.5 und 6) von 5 N/mm 
verringert. Die Additivierung hat keine Auswirkung auf die Helligkeit der Folien, wohingegen a*- 
und b*-Werte vom UV-Absorber beeinflusst werden. Dieser verursacht auch die Verschiebung 
des UV-cut offs innerhalb der Transmissionsspektren zu höheren Wellenlängen und einen 
steileren Transmissionsabfall im UV-Bereich. Die Transmission im VIS-Bereich dagegen beträgt 
bei allen Folien 90 ± 0,3 %. Die im Rahmen der IR-Spektroskopie erhaltenen Spektren weisen 
alle Banden des EVA-Grundmaterials auf. Signifikante Unterschiede aufgrund der Additivierung 
sind nicht zu erkennen. 
 
4.3 Einfluss der Bewitterungsparameter auf Alterung und 
Eigenschaften des Grundmaterials EVA 
4.3.1 Einführung 
Um den Einfluss von Temperatur (T), relativer Luftfeuchte (rH) und UV-Strahlung (UV) auf die 
Alterung von EVA zu beurteilen, wird in diesem Abschnitt lediglich die unstabilisierte Folien Nr.1 
betrachtet. Damit soll sichergestellt werden, dass nur der Einfluss der Bewitterungsparameter 
und nicht derjenige der Additive erfasst wird. 
 
Bei Betrachtung der Folienzusammensetzung von Nr.1 stellt man allerdings fest, dass es sich 
hierbei nicht um das reine EVA-Copolymer handelt. In der Folie sind notwendigerweise die 
Additive Peroxid, welches für die Vernetzung erforderlich und damit unabdingbar ist, sowie 
Silan enthalten. Der Haftvermittler ist nötig, um den Grenzwert von 5 N/mm nicht schon vor der 
Alterung zu unterschreiten. Untersuchungen an der silanfreien Folie Nr.14 haben gezeigt, dass 
die Ergebnisse (soweit messbar) abgesehen von der Haftung nicht beeinflusst werden.  
 
4.3.2 Einfluss der Temperatur 
4.3.2.1 Ergebnisse 
In Abb. 27 ist der Einfluss der Temperatur auf den zeitlichen Verlauf der relativen 
Haftungsänderung (∆FHaftung) und der absoluten Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) 
dargestellt. Die Alterungsversuche wurden bei 75 °C, 85 °C und 95 °C durchgeführt, wobei alle 
500 h eine Zwischenmessung erfolgte. Bei den Haftungsmessungen war dies aber nicht immer 
möglich, da es während der Messung teilweise zur Trennung an der Grenzfläche EVA-BS kam 
oder die zunehmende Porosität des Backsheets weitere Messungen verhinderte. 
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Abb. 27a zeigt die relative Änderung der Haftung von Folie Nr.1 während der Alterung. Dabei ist 
mit zunehmender Alterungszeit (t) bei allen untersuchten Temperaturen eine Abnahme der 
Haftung zu beobachten, wobei die Alterung bei 75 °C die geringsten Änderungen aufweist. 
Nach 1500 h hat die Haftung in diesem Fall um weniger als 10 % abgenommen. Im Gegensatz 
dazu ist nach 1500 h Alterung bei 85 °C und 95 °C ein Haftungsverlust von über 50 % zu 
erkennen. Ausgehend von der absoluten Haftkraft von 19,9 N/mm vor Alterung wird die kritische 
Grenze von 5 N/mm bei einem relativen Haftungsverlust von 75 % unterschritten. Für die 
Alterung bei 75 °C ist dies auch nach 3500 h nicht der Fall. Die Proben, welche bei 85 °C und 
95 °C gealtert wurden, zeigen nach 1500 h bzw. 2000 h einen entsprechend hohen 
Haftungsverlust.  
 
 
Abb. 27: Zeitlicher Verlauf von a) relativer Haftungsänderung (∆FHaftung) und b) absoluter Änderung 
des Yellowness Indexes (∆YI) für Folie Nr.1 nach Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C 
(fabs=konst.=275g/m³) 
Aufgrund der Porosität des BS waren bei 95°C nur Messungen bis 2000h möglich. Bei den sonstigen 
fehlenden Zwischenmessungen kam es zur Trennung zwischen Backsheet und EVA. 
 
In Abb. 27b ist die zeitliche Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) nach Alterung bei 75 °C, 
85 °C und 95 °C dargestellt, wobei eine Beschleunigung der Vergilbung mit zunehmender 
Temperatur zu erkennen ist. Eine Aussage über die optische Wahrnehmbarkeit der 
Farbänderung kann damit jedoch nicht getroffen werden. Dazu ist, wie in Abschnitt 2.4.3 bereits 
erwähnt, der Farbabstand ∆E notwendig. In Abb. 28 ist der Zusammenhang zwischen ∆YI und 
∆E graphisch dargestellt. Anhand der Regressionsgeraden kann derjenige Wert für ∆YI 
bestimmt werden, ab dem die Vergilbung sichtbar wird. Für die untersuchten EVA-Folien 
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ergeben sich folgende Grenzwerte, wobei ein ∆E von eins für das geübte Auge und ein ∆E von 
drei auch für den Laien erkennbar ist.[45] 
 
- ∆E = 1 bei ∆YI = 2,5 
- ∆E = 3 bei ∆YI = 8,4 
 
Mit ∆YI = 2,6 ist die Vergilbung nach 3000 h Alterung bei 75 °C nur im Vergleich zur Referenz 
zu erkennen. Dagegen weisen die Proben nach 3000 h bei 85 °C (∆YI = 6,0) bzw. nach 2000 h 
bei 95 °C (∆YI = 8,0) eine erkennbare Gelbfärbung auf. 
 
 
Abb. 28: Linearer Zusammenhang zwischen euklidischen Farbabstand (∆E) und absoluter 
Änderung des Yellowness Indexes (∆Y) 
Dargestellt sind die Ergebnisse der Mittelwerte aller durchgeführten Farbmessungen an den Folien 
Nr.1-16 (jede Folie, jede Alterungsreihe, jede Zwischenmessung). 
 
Die absolute Änderung der Transmission (∆T) über die Wellenlänge (λ) für die einzelnen 
Zwischenmessungen nach Alterung bei 75 °C, 85 °C und 95 °C ist in Abb. 29 dargestellt. 
Oberhalb 600 nm ist bei allen Messungen eine konstante Transmissionsabnahme von rund 2 % 
zu erkennen. Dagegen sind vor allem im UV-Bereich deutliche Unterschiede zwischen den 
einzelnen Alterungsversuchen zu beobachten. Die maximale Änderung ist bei allen 
untersuchten Temperaturen bei 320 nm zu erkennen, wobei die Transmission an dieser Stelle 
mit zunehmender Temperatur und Alterungszeit stärker abnimmt. Nach 3000 h Alterung bei 
75 °C ist ein Transmissionsverlust von 6 % zu beobachten. Eine Temperaturerhöhung um 10 K 
verursacht zum selben Zeitpunkt einen Transmissionsverlust von 12 %. Mit 37 % 
Transmissionsabnahme ist die Änderung nach 3000 h Alterung bei 95 °C am größten. 
Gleichzeitig ist mit steigender Temperatur und Zeit auch eine zunehmende 
Transmissionsänderung im blauen Spektralbereich (380 - 480 nm) zu erkennen.  
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Abb. 29: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.1 über die Wellenlänge (λ) nach 
Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C (fabs=konst.=275g/m³) 
 
4.3.2.2 Diskussion 
 
Haftungsverlauf 
Im Allgemeinen ist die Ursache für den Haftungsverlust ein Bindungsbruch an der Grenzfläche 
EVA-Glas. Bei der zugrundeliegenden Reaktion handelt es sich vermutlich um eine Hydrolyse. 
Aufgrund der Verwendung eines Haftvermittlers auf Basis eines Acrylesters kann dies prinzipiell 
an zwei Stellen erfolgen. Einerseits kann es zum Bruch der Siloxanbindung kommen und 
andererseits ist die Spaltung der Estergruppe im organischen Rest des Silans möglich 
(Abb. 30).  
300 450 600 750
-40
-30
-20
-10
0
300 450 600 750
-40
-30
-20
-10
0
300 450 600 750
-40
-30
-20
-10
0

T
 [
%
]
75°C

T
 [
%
]
85°C

T
 [
%
]
 [nm]
 0h
 500h
 1000h
 1500h
 2000h
 2500h
 3000h
95°C
Ergebnisse und Diskussion 
 
41 
 
Abb. 30: Mögliche Bruchstellen an der Grenzfläche EVA-Glas, die zu Haftungsverlust führen 
 
Die Hydrolyse der Estergruppen ist nur in Gegenwart eines Katalysators möglich. Bei der 
säurekatalysierten Reaktion kommt es im ersten Schritt zur Protonierung des 
Carbonylsauerstoffs, wodurch der nachfolgende, nucleophile Angriff des Wassers ermöglicht 
wird. Nach einem Protonentransfer, der den Alkoholrest zu einer guten Abgangsgruppe macht, 
kommt es zur Spaltung der Esterbindung und gleichzeitiger Rückgewinnung des Katalysators 
(Abb. 31a). Die Esterhydrolyse ist auch in Gegenwart starker Basen möglich, wobei es sich hier 
im Gegensatz zur säurekatalysierten Reaktion nicht um eine Gleichgewichtsreaktion handelt. 
Da daher für die basisch katalysierte Hydrolyse ein Überschuss an Base notwendig ist, kann 
diese Reaktion als Ursache des Haftungsverlusts in diesem Anwendungsfall ausgeschlossen 
werden.[72] 
 
Die Siloxanhydrolyse verläuft theoretisch in drei Schritten (Abb. 31b). Zuerst erfolgt die 
Wasseradsorption an der Si-O-Si-Bindung, wobei es zur Ausbildung einer 
Wasserstoffbrückenbindung zwischen H-Atom des Wassermoleküls und dem Sauerstoff der 
Siloxanbindung kommt. Im Anschluss folgt eine Reaktion mit Protonen- und Elektronentransfer, 
deren Resultat der Bindungsbruch und die Bildung von OH-Gruppen ist.[73] Obwohl eine 
vollständige Hydrolyse der Siloxanbindungen nahezu ausgeschlossen erscheint, konnten 
verschiedene Arbeitsgruppen zeigen, dass diese Reaktion bei silanbasierten Haftvermittlern in 
Gegenwart von Wasser eine Rolle spielt, wobei die Reaktion durch Temperaturerhöhung 
beschleunigt wird.[74-77] Zusätzlich ist bekannt, dass die Siloxanhydrolyse unter neutralen 
Bedingungen nur sehr langsam verläuft, bei Anwesenheit einer Säure aber katalysiert wird.[78] 
Als entsprechender Katalysator für die Siloxan- und die Estherhydrolyse kommt die während 
der EVA-Alterung gebildete Essigsäure in Frage. Welche der beiden Reaktionen aber 
tatsächlich Ursache für den Haftungsverlust ist, kann anhand der zugrundeliegenden Daten 
nicht festgestellt werden. Vermutlich handelt es sich um eine Mischung Beider. 
 
Da die Temperatur weder einen Einfluss auf die Siloxan- noch die Esterhydrolyse hat, sollte 
eine Temperaturerhöhung keine Beschleunigung des Haftungsverlustes zur Folge haben. Die 
Ergebnisse in Abb. 27a zeigen jedoch, dass, im Vergleich zur Alterung bei 85 °C und 95 °C, bei 
75 °C ein deutlich langsamerer Haftungsverlust stattfindet. Dies kann einerseits mit der etwas 
geringeren absoluten Feuchte bei diesem Versuch zusammenhängen (228 g/m³ statt 298 g/m³). 
Andererseits ist es auch denkbar, dass bei dieser Temperatur deutlich weniger Essigsäure 
gebildet wird, die katalytisch in die Hydrolysereaktionen eingreifen kann. Desweiteren kann als 
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Ursache für diesen Unterschied die der Hydrolyse vorausgehende, temperaturabhängige 
Wasserdiffusion angenommen werden, welche in Abschnitt 4.3.3 ausführlich erläutert wird. 
 
 
Abb. 31: Schritte der a) säurekatalysierten Esterhydrolyse und b) der Siloxanhydrolyse 
 
An diese Stell soll zusätzlich angemerkt werden, dass es sich sowohl bei der Ester- als auch 
der Siloxanhydrolyse um Gleichgewichtsreaktionen handelt, die sich bei Abnahme der 
Wasserkonzentration zugunsten der Rückreaktion (Kondensation bzw. Veresterung) verschiebt. 
Diese Tatsache erklärt die von McMahon et al. beobachtete Abhängigkeit der Haftung von der 
Trocknungsphase nach der Alterung[67], auf die bereits in Abschnitt 3.4.1 hingewiesen wurde. 
 
Yellowing 
Als Grund für die Vergilbung wird in der Literatur die Bildung von konjugierten Doppelbindungen 
im EVA-Backbone in Folge der Essigsäureabspaltung diskutiert.[19][48][79] Bei dieser Reaktion 
handelt es sich um den thermischen Abbau von EVA (Abb. 32a), der, wie in Abschnitt 2.5.4 
bereits erwähnt, nur in inerter, trockener Umgebung von Bedeutung ist. Dies ist in diesem 
Anwendungsfall aufgrund des diffusionsoffenen Backsheets nicht gegeben, wodurch dieser 
Reaktionsverlauf unwahrscheinlich erscheint. Alternativ ist die Abspaltung von Essigsäure 
infolge von Hydrolyse möglich, wobei es zur Bildung von OH-Gruppen am Polymer kommt. Die 
entsprechende Reaktion ist in Abb. 32b dargestellt.  
 
 
Abb. 32: Abspaltung von Essigsäure infolge von a) thermischer Degradation und b) Hydrolyse 
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Sowohl die Thermodegradation als auch die Hydrolyse sollte zu Änderungen innerhalb der 
IR-Spektren führen. Der Verlust der Acetatseitenkette müsste mit einer Abnahme der 
C=O-Bandenintensität bei 1735 cm-1 korrelieren. Die Bildung von C=C-Bindung sollte eine neue 
Bande zwischen 1690 - 1635 cm-1 hervorrufen, wohingegen die durch die Hydrolyse gebildete 
OH-Gruppe durch eine breite Bande zwischen 3500 - 3200 cm-1 zu erkennen sein sollte.[47] In 
Abb. 33 sind die Übersichtsspektren der verkapselten Folie vor und nach 1000 - 2500 h 
Alterung bei 75 °C, 85 °C und 95 °C dargestellt. Mit der Zeit sind sowohl zwischen 
1800 - 1500 cm-1 (grün hinterlegt) als auch oberhalb 3000 cm-1 Änderungen zu erkennen.  
 
 
Abb. 33: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folie Nr.1 während der Alterung bei 75°C, 85°C und 
95°C (fabs=konst.=275g/m³) 
Der Bereich der C=C- und CO-Schwingung ist grün hinterlegt. 
 
Die breite Bande zwischen 3600 - 3000 cm-1 wird, wie bereits erwähnt, durch die 
Valenzschwingung von OH-Gruppen[47], die während der Ester-, Siloxan- und EVA-Hydrolyse 
gebildet werden, hervorgerufen. Andererseits kann diese Bande aber auch durch das während 
der Alterung im Polymer angereicherte Wasser verursacht werden. Eine eindeutige Trennung 
ist nicht möglich. Zwischen 1000 - 2000 h Alterung ist eine Abnahme der Intensität dieser 
Bande zu beobachten, bevor sie nach 2500 h erneut zunimmt. Diese Schwankungen sind auf 
die Bildung lokaler Wasserstoffbrückenbindungen zwischen Wasser und OH-Gruppen am 
Polymer zurückzuführen, wobei kein signifikanter Einfluss der Temperatur zu erkennen ist.  
 
Auch die nach 1000 h Alterung auftretende neue Bande bei 1560 cm-1, deren Zuordnung sich 
als äußerst schwierig herausstellte, zeigt diese temperaturunabhängigen, zeitlichen 
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Intensitätsschwankungen. Die Arbeitsgruppen um Bregulla und Oreski konnten diese Bande 
ebenfalls an EVA-Folie nachweisen und haben sie dem Vernetzer bzw. dessen 
Abbauprodukten zugeordnet.[80-81] Theoretisch ist die Anreicherung des Peroxids und dessen 
Zersetzungsprodukten aufgrund ihrer Hydrophilie an der Grenzfläche EVA-Glas möglich. Die 
erwähnten Schwankungen können damit allerdings nicht erklärt werden. 
 
Um die in der Literatur angenommene Bildung konjugierter Doppelbindungen besser beurteilen 
zu können, ist der in Abb. 33 grün hinterlegte Bereich in Abb. 34 vergrößert dargestellt. Mit 
Ausnahme von 1000 h Alterung bei 85 °C sind keine Änderungen im Bereich der 
C=C-Valenzschwingung (1690 - 1635 cm-1) zu beobachten, was auf das Fehlen dieser 
Bindungen auch nach Alterung hindeutet. Es ist allerdings anzumerken, dass die Raman- im 
Vergleich zur IR-Spektroskopie deutlich sensitiver für den Nachweis von ungesättigten 
Kohlenstoffverbindungen ist. Doch auch mithilfe dieser Methode ist der Nachweis von 
C=C-Bindungen in gealtertem EVA bisher nicht gelungen.[82-84] Damit kann die 
Thermodegradation als Hauptabbauweg während der Temperatur-Feuchte-Alterung 
weitestgehend ausgeschlossen werden.  
 
 
Abb. 34: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folie Nr.1 im Bereich der C=C- und CO-Schwingung 
während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C (fabs=konst.=275g/m³)  
Nach 2500 h Alterung bei 95°C ist keine Messung vorhanden, da die zuvor notwendige Haftungsmessung 
aufgrund der Porosität des Backsheets nicht möglich war. 
 
Die Betrachtung der Carbonylbande in Abb. 34 lässt vermuten, dass es während der Alterung 
zu einer Abnahme der Bandenintensität kommt. Da eine reine Intensitätsbetrachtung aber 
wenig zielführend ist, wird zur Quantifizierung der Carbonyl Index (CI) genutzt. Er berechnet 
sich nach Formel (4-1) als Quotient aus Fläche der Carbonylbande bei 1735 cm-1 (A1735) und 
der CH2-Schwingung bei 720 cm-1 (A720). Dabei dient A720 als interner Standard zur 
Kompensierung von Dickenschwankungen.[10] 
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In Abb. 35 ist der zeitliche Verlauf von CI dargestellt. Allgemein ist festzuhalten, dass bei allen 
untersuchten Temperaturen eine Abnahme des Carbonyl Indexes zu erkennen ist, wobei diese 
Reduzierung nach 1500 h Alterung eine Temperaturabhängigkeit aufweist. Zu diesem Zeitpunkt 
ist auch für ∆YI eine verstärkte Zunahme mit steigender Temperatur zu erkennen (siehe 
Abb. 27b). Demnach scheinen Farbänderung und der Verlust der Acetatseitenkette zu 
korrelieren. 
 
 
Abb. 35: Zeitliche Änderung des Carbonyl Indexes (CI) der verkapselten Folie Nr.1 während der 
Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C (fabs=konst.=275g/m³) 
A1735 = 1760-1700cm-1 und A720 = 735-710cm-1 
Aufgrund der alterungsbedingten Porosität des Backsheets waren bei 95°C nach 2000h keine weiteren 
Zwischenmessungen möglich. 
 
Transmissionsverlauf 
In Abb. 29 ist eine zeit- und temperaturabhängige Änderung der Transmission bei 320 nm zu 
erkennen. Der Vergleich der Transmissionsspektren von Glas und Glas-EVA zeigt, dass auch 
hier ein entsprechender Unterschied in diesem Bereich auftritt. Damit scheint das Polymer 
selbst Licht dieser Wellenlänge zu absorbieren. Wie in Tab. 3 gezeigt, kommt als chromophore 
Gruppe die Carbonylbindung in Frage. Diese absorbiert zwischen 280 nm und 320 nm, wobei 
sich das Absorptionsmaxima durch Konjugation (-C=C-CO-) zu höheren Wellenlängen 
verschiebt.[85] Die während der Alterung zunehmende Transmissionsänderung in diesem 
Bereich könnte somit ein Hinweis auf die Zunahme von C=O-Bindungen sein. In der Literatur 
findet man für EVA eine Vielzahl an möglichen Reaktionen, die die Bildung eines Ketons zur 
Folge haben.[19][86-89] Sie sind in Abb. 36 zusammengefasst. Da aber innerhalb der IR-Spektren 
keine Ketonbildung zu beobachten ist (fehlen der Bande bei ~1715 cm-1), sind weitere 
Untersuchungen notwendig, um diesen Zusammenhang zu bestätigen.  
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Abb. 36: Übersicht möglicher Reaktionen, die zur Bildung von Ketonen am EVA-Backbone führen  
 
Für die während der Alterung zu beobachtende Transmissionsänderung im VIS-Bereich wird in 
der Literatur ein Zusammenhang mit der Zunahme der Vergilbung postuliert[20][79], wobei die 
Farbänderung eine direkte Folge der Lichtabsorption sein soll. Diese Annahme ist aus der 
Farblehre abgeleitet, welche besagt, dass die Farbe eines nicht selbst strahlenden Körpers der 
Komplementärfarbe des absorbierten Lichts entspricht.[90] In Abb. 37 ist die Änderung der 
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integralen Transmission zwischen 400 - 700 nm (∆ΣT400-700nm) gegen die Änderung des 
Yellowness Indexes (∆YI), welcher im selben Spektralbereich bestimmt wird, dargestellt. Es 
wird deutlich, dass die Transmission bei allen Alterungsversuchen mit zunehmender Vergilbung 
abnimmt. Es ist jedoch kein linearer Zusammenhang zu erkennen, was darauf schließen lässt, 
dass neben der Vergilbung weitere Faktoren Einfluss auf die Transmissionsänderung während 
der Alterung haben. Wie in Abschnitt 2.4.4 erwähnt, kann eine Änderung der Transmission auch 
durch die Lichtstreuung an Fremdpartikeln im Material verursacht werden. Bei genauer 
Betrachtung der Prüfkörper war mit zunehmender Alterungszeit unabhängig von der 
Temperatur eine leichte, optische Trübung zu erkennen. Ursache ist eindiffundiertes Wasser, 
wobei die Lichtstreuung und –brechung an den Wassermolekülen eine Abnahme der 
Transmission im VIS-Bereich zur Folge hat.[6] Zusätzlich kann eine stattfindende physikalische 
Alterung Einfluss auf das Transmissionsverhalten des Polymers haben, da Änderungen in der 
Materialstruktur zu einer veränderten Lichtdurchlässigkeit führen. Oreski et al. konnten anhand 
von DSC-Messungen entsprechende Reorganisationsvorgänge in gealterten EVA-Proben 
nachweisen[81], was die physikalische Alterung des Polymers infolge von 
Temperatur-Feuchte-Alterung als weitere Ursache für die Transmissionsänderung bestätigt. 
 
 
Abb. 37: Änderung der integralen Transmission zwischen 400-700nm (∆ΣT400-700nm) gegen die 
Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) von Folie Nr.1 in Abhängigkeit von der Temperatur 
während der Alterung 
 
4.3.3 Einfluss der relativen Luftfeuchte 
4.3.3.1 Ergebnisse 
In Abb. 38 ist der Einfluss der relativen Luftfeuchte (rH) auf den zeitlichen Verlauf der relativen 
Haftungsänderung (∆FHaftung) und der absoluten Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) 
dargestellt. Die Alterungsversuche wurden bei 60 %, 85 % und 90 % rH durchgeführt 
(T = konst. = 85 °C), wobei alle 500 h eine Zwischenmessung erfolgte. Für die 
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Haftungsmessungen waren allerdings nicht alle Messungen auswertbar, da es während der 
Prüfung teilweise zur Trennung an der Grenzfläche EVA-BS kam. 
 
Abb. 38a zeigt die relative Änderung der Haftung von Folie Nr.1 während der Alterung. Mit 
zunehmender Zeit ist bei allen untersuchten relativen Luftfeuchten eine Abnahme der Haftung 
zu beobachten, wobei die Alterung bei 60 % rH die geringsten Änderungen aufweist. Die 
kritische Grenze von 5 N/mm wird, wie bereits erwähnt, bei einem relativen Haftungsverlust von 
75 % unterschritten. Dies ist bei 85 % rH und 95 % rH nach 1500 h Alterung der Fall. Bei 
60 % rH dagegen beträgt der maximale Haftungsverlust nach 3000 h Alterung nur 20 %.  
 
 
Abb. 38: Zeitlichen Verlauf von a) relativer Haftungsänderung (∆FHaftung) und b) absoluter Änderung 
des Yellowness Indexes (∆YI) für Folie Nr.1 während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH 
(T=konst.=85°C) 
 
Die zeitabhängige Änderung des Yellowness Indexes nach Alterung bei 60 % rH, 85 % rH und 
90 % rH ist in Abb. 38b dargestellt. Bei allen Versuchen ist mit zunehmender Alterungszeit eine 
Zunahme von ∆YI erkennbar. Die Änderung verläuft jedoch unabhängig von der Luftfeuchte. 
Sichtbar wird die Farbänderung für das geübte Auge nach 2000 h Alterung, wenn ∆YI im Mittel 
2,6 beträgt und damit den Grenzwert von 2,5 überschreitet. Die maximale Änderung des 
Yellowness Indexes nach 3000 h Alterung beträgt bei allen untersuchten Feuchten im Mittel 5,6. 
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Die absolute Änderung der Transmission (∆T) über die Wellenlänge (λ) für die einzelnen 
Zwischenmessungen bei den untersuchten Luftfeuchten zeigt Abb. 39. Mit zunehmender 
Luftfeuchte nimmt die Transmission im VIS-Bereich stärker ab, wobei lediglich die Alterung bei 
90 % rH eine zeitabhängige Änderung in diesem Bereich aufweist. Der maximale 
Transmissionsverlust ist bei allen untersuchten Luftfeuchten analog zur Temperatur bei 320 nm 
zu erkennen. Mit zunehmender Alterungszeit und steigender Luftfeuchte wird die Abnahme im 
UV-Bereich verstärkt. Nach 3000 h hat sich die Transmission bei 320 nm um 10 % bzw. 12 % 
bei 60 % rH und 85 % rH verringert. Bei 90 % rH ist der Transmissionsverlust mit 21 % leicht 
höher. Demnach führt die Erhöhung der Luftfeuchte zu einer Beschleunigung der 
Transmissionsabnahme. 
 
 
Abb. 39: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.1 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH (T=konst.=85°C) 
300 450 600 750
-25
-20
-15
-10
-5
0
300 450 600 750
-25
-20
-15
-10
-5
0
300 450 600 750
-25
-20
-15
-10
-5
0

T
 [
%
]
60%rH

T
 [
%
]
85%rH

T
 [
%
]
 [nm]
 0h
 500h
 1000h
 1500h
 2000h
 2500h
 3000h90%rH
Ergebnisse und Diskussion 
 
50 
4.3.3.2 Diskussion 
Bei konstanter Temperatur führt eine Erhöhung der Luftfeuchte zu einem Anstieg des 
Konzentrationsunterschiedes von Wasser zwischen Umgebung und EVA. Diese Differenz ist 
die treibende Kraft bei der Diffusion, deren Ziel die Einstellung eines Gleichgewichts ist. Die 
Abschätzung der Gleichgewichtskonzentration von Wasser (cH2O) im EVA ist mithilfe von 
Formel (4-2) möglich. cH2O errechnet sich als Produkt der Wasserdampfdurchlässigkeit (water 
vapor transmission rate, WVTR) und der Foliendicke (l) dividiert durch den 
Diffusionskoeffizienten (D).[91]  
 
  𝒄𝑯𝟐𝑶 = 𝑾𝑽𝑻𝑹 ∙ 𝒍 𝑫⁄          4-2 
 
Nach dem Fick´schen Gesetz ist D indirekt proportional zum Konzentrationsunterschied (∆c). 
Damit bedingt ein Anstieg von ∆c durch Erhöhung von rH eine Zunahme der 
Gleichgewichtskonzentration. Die Prüfkörper der einzelnen Alterungsreihen sollten sich 
demnach bei allen Zwischenmessungen im Wassergehalt der EVA-Folie unterscheiden.  
 
Untersuchungen an gealterten EVA-Folien haben gezeigt, dass der direkte Nachweis von 
Wasser innerhalb der Folie sehr schwierig ist.[92] Die im Rahmen dieser Arbeit aufgenommenen 
IR-Spektren zeigen zwar Änderungen im Bereich der OH-Valenzschwingung. Wie in Abschnitt 
4.3.2.2 diskutiert, können diese aber auch durch OH-Gruppen verursacht werden, die in Folge 
von Hydrolysereaktionen gebildet werden. In Abb. 40 sind die IR-Spektren von Folie Nr.1 vor 
und nach 1000 h, 2000 h und 3000 h Alterung bei 60 %, 85 % und 90 % rH dargestellt. Nach 
1000 h Alterung ist bei allen untersuchten Feuchten eine neue Bande bei 1560 cm-1 zu 
erkennen, deren Zuordnung bereits in Abschnitt 4.3.2.2 erfolgte. Zusätzlich verschlechtert sich 
die Bandentrennung zwischen 1460 cm-1 und 1370 cm-1. Beide Änderungen unterliegen 
Intensitätsschwankungen während der Alterung, wobei keine Feuchteabhängigkeit zu erkennen 
ist. Eine eindeutige Erklärung dafür konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht gefunden werden. 
Die breite Bande zwischen 3600 - 3000 cm-1 zeigt während der Alterung ebenfalls eine zeit- und 
feuchteunabhängige Intensitätsschwankung, wie sie auch in Abb. 33 zu erkennen war. Als 
Ursache kann vermutlich auch hier die Bildung lokaler Wasserstoffbrückenbindungen zwischen 
Wasser und OH-Gruppen am Polymer angenommen werden.  
 
Haftungsverlauf 
Das während der Alterung eindiffundierende Wasser lagert sich aufgrund der schwächeren 
Bindungen bevorzugt an der hydrophilen Grenzfläche Glas-EVA an.[91] Wie in Abschnitt 4.3.2.2 
bereits diskutiert, kommt es dort zu Hydrolysereaktionen, was zum Haftungsverlust führt. Da es 
sich dabei um Gleichgewichtsreaktionen handelt, sollte die Erhöhung der Luftfeuchte zu einer 
beschleunigten Haftungsabnahme führen. Dieser Zusammenhang wird durch die in Abb. 38a 
dargestellten Ergebnisse bestätigt. 
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Abb. 40: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folie Nr.1 während der Alterung bei 60%rH, 85%rH 
und 90%rH (T=konst.=85°C) 
Der Bereich der OH-Valenzschwingung ist grün hinterlegt. 
 
Yellowing 
Die Ergebnisse der Farbmessungen in Abb. 38b zeigen, dass der Yellowness Index 
unabhängig von der Feuchte während der Alterung zunimmt. Dies deutet darauf hin, dass es 
sich bei der Farbänderung um einen rein thermisch getriebenen Mechanismus handelt. 
Gleiches gilt für die Abspaltung der Acetatgruppe. In Abb. 41 ist der zeitliche Verlauf des 
Carbonyl Indexes dargestellt.  
 
 
Abb. 41: Zeitlicher Verlauf des Carbonyl Indexes (CI) der verkapselten Folie Nr.1 während der 
Alterung bei 60%rH, 85%rH und 95%rH (T=konst.=85°C) 
A1735 = 1760-1700cm-1 und A720 = 735-710cm-1 
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Man erkennt bei allen untersuchten Feuchten eine Abnahme von CI während der Alterung. Eine 
Beschleunigung mit zunehmender Luftfeuchte findet jedoch nicht statt. Damit kann die 
Hydrolyse als Hauptursache für den Verlust der Acetatgruppe nahezu ausgeschlossen werden. 
Auch die in Abb. 32a dargestellte Thermodegradation des EVAs kann aufgrund der fehlenden 
C=C-Bindungen (siehe Abb. 40 und Abschnitt 4.3.2.2) vernachlässigt werden. Wahrscheinlicher 
ist, dass eine der in Abb. 36 dargestellten Reaktionen verantwortlich für die Abnahme des 
Carbonyl Indexes bei gleichzeitiger Zunahme des Yellowness Indexes ist.  
 
Transmissionsverlauf 
Die in Abb. 39 dargestellten Differenzspektren der Transmission verdeutlichen, dass mit 
zunehmender Feuchte und Alterungszeit größere Änderungen bei 320 nm zu beobachten sind. 
Bei der Ursache handelt es sich auch hier um die Bildung von (konjugierten) C=O-Bindungen 
(siehe Abb. 36). Dass die Transmissionsänderung im VIS-Bereich nicht nur eine Folge der 
Farbänderung ist, verdeutlicht Abb. 42. Dargestellt ist die Änderung der integralen Transmission 
zwischen 400 - 700 nm (∆ΣT400-700nm) gegen die Änderung des Yellowness Indexes (∆YI), 
welcher im selben Spektralbereich bestimmt wird. Obwohl die Zunahme von ∆YI mit der 
Abnahme der Transmission im VIS-Bereich korreliert, ist kein linearer Zusammenhang zu 
erkennen. Während die Transmission mit steigender Luftfeuchte stärker abnimmt, unterscheidet 
sich ∆YI bei den jeweiligen Zwischenmessungen kaum. Neben der Farbänderung kommt daher 
auch bei diesen Bewitterungsversuchen die physikalische Alterung sowie insbesondere die 
Lichtstreuung und -brechung an Wassermolekülen als weitere Ursache für die 
Transmissionsabnahme im VIS-Bereich in Frage, da auch bei diesen Prüfkörpern, wie schon in 
Abschnitt 4.3.2.2 erwähnt, eine optische Trübung zu erkennen war. Zusätzlich ist zu bedenken, 
dass die Erhöhung der Luftfeuchte zu einem Anstieg des Wassergehaltes in der Folie führt, was 
die Feuchteabhängigkeit des Transmissionsverlusts zwischen 400 nm und 700 nm erklärt. 
 
 
Abb. 42: Änderung der integralen Transmission zwischen 400-700nm (∆ΣT400-700nm) gegen die 
Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) von Folie Nr.1 in Abhängigkeit von der relativen 
Luftfeuchte während der Alterung 
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4.3.4 Einfluss der UV-Strahlung 
4.3.4.1 Ergebnisse 
Während der UV-Alterung wurde der Einfluss der Temperatur auf die Eigenschaften Haftung 
und Vergilbung untersucht. Dazu sind in Abb. 43 die relative Haftungsänderung (∆FHaftung) und 
die absolute Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) über die UV-Dosis (DUV) für alle 
untersuchten Temperaturen dargestellt. Die Alterungsversuche wurden bei 35 °C, 45 °C, 50 °C 
und 60 °C durchgeführt. Die Zwischenmessungen erfolgten nach einer Bestrahlungsdosis von 
8 kWh/m² und 15 kWh/m² für die Versuche bei 35 °C, 45 °C und 60 °C sowie nach 31 kWh/m², 
60 kWh/m² und 138 kWh/m² für die Alterung bei 50 °C. Bezogen auf die durchschnittliche 
Jahressumme der UV-Strahlung in Köln entspricht die maximal getestete UV-Dosis 2,3 Jahren 
im Feld. 
 
 
Abb. 43: Verlauf von a) relativer Haftungsänderung (∆FHaftung) und b) absoluter Änderung des 
Yellowness Indexes (∆YI) von Folie Nr.1 während der UV-Alterung bei 35°C, 45°C, 50°C und 60°C 
(fabs=konst.=39g/m³) 
 
In Abb. 43a erkennt man deutliche Unterschiede im Haftungsverhalten der Folie Nr.1 bei den 
verschiedenen Temperaturen. Während der UV-Alterung bei 35 °C ist eine kontinuierliche 
Abnahme um bis zu 10 % zu erkennen, wohingegen die Haftung bei 45 °C und 60 °C in der 
Anfangsphase eine Zunahme von 20 % aufweist. Erst nach 15 kWh/m² ist auch hier ein leichter 
Abfall zu erkennen, wobei dieser mit 5 % deutlich geringer ausfällt als die vorrausgehende 
Zunahme. Bei 50 °C scheint die Haftung bis zu einer UV-Dosis von 60 kWh/m² annähernd 
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konstant zu bleiben, bevor sie nach 138 kWh/m² um 30 % abfällt. Der Grenzwert von 5 N/mm 
wird bei keiner dieser Prüfungen unterschritten. 
 
Abb. 43b zeigt die Ergebnisse der Farbmessungen. Dargestellt ist die Änderung des 
Yellowenss Indexes über DUV. Mit steigender UV-Dosis ist bei allen Versuchen eine Zunahme 
von ∆YI zu erkennen, wobei diese unabhängig von der Temperatur stattfindet. Nach 15 kWh/m² 
ist die Farbänderung für das geübte Auge erkennbar (∆YI ≈ 2,7). Eine deutliche Gelbfärbung 
zeigt nur die Probe nach 138 kWh/m² bei 50 °C (∆YI = 13,8). 
 
Die Untersuchung der Transmission erfolgte lediglich bei 50 °C. In Abb. 44 sind die 
entsprechenden Differenzspektren der Transmission dargestellt. Die maximale UV-Dosis betrug 
208 kWh/m². Bezogen auf die durchschnittliche Jahressumme der UV-Strahlung in Köln 
entspricht dies 3,5 Jahren im Feld. Zu erkennen ist eine Abnahme der Transmission nach der 
ersten Zwischenmessung, wobei diese Änderung auch bei fortschreitender Alterung konstant 
bleibt. Der Transmissionsverlust zwischen 400 - 600 nm beträgt durchschnittlich 1 %. Oberhalb 
600 nm ist sogar eine leichte Transmissionszunahme zu beobachten. Die größte Änderung tritt 
im UV-Bereich bei 320 nm auf. Die Transmission verringert sich hier um 7,5 %. 
 
 
Abb. 44: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.1 über die Wellenlänge (λ) 
während der UV-Alterung bei 50°C 
 
4.3.4.2 Diskussion 
In Abb. 45 sind die IR-Spektren der verkapselten und unverkapselten Folie Nr.1 während der 
UV-Alterung bei 50 °C gegenübergestellt. Die absolute, getestete UV-Dosis unterscheidet sich 
bei beiden Reihen leicht, daher soll eine gleiche Linienfarbe annähernd gleiche Belastungen 
hinsichtlich Gesamt-UV verdeutlichen.  
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Bis etwa 30 kWh/m² ist bei keiner Folie eine Änderung in den Spektren im Vergleich zur 
Nullmessung zu erkennen. Dies gilt für die verkapselte Folie auch nach maximaler Belastung 
(138 kWh/m²). Im Gegensatz dazu sind erste Änderungen an der unverkapselten Folie nach 
70 kWh/m² zu beobachten. Mit zunehmender UV-Dosis nimmt die Intensität der CH2-Banden 
(3000 - 2800 cm-1) ab. Außerdem ist eine Verbreiterung der Carbonylbande (1735 cm-1) zu 
erkennen. Beides deutet auf Polymerabbau durch Oxidation hin. Zusätzlich kommt es oberhalb 
3000 cm-1 zur Ausbildung einer breiten Bande, die durch OH-Valenzschwingung verursacht 
wird. Die Verschlechterung der Bandentrennung im Fingerprintbereich (< 1500 cm-1) steht im 
Zusammenhang mit der strukturellen Vielfalt der Degradationsprodukte.[104] 
 
 
Abb. 45: Gegenüberstellung der ATR-FTIR-Spektren von unverkapselter und verkapselter Folie Nr.1 
während der UV-Alterung bei 50°C[104] 
Eine gleiche Linienfarbe soll annähernd gleiche UV-Belastungen verdeutlichen. 
 
Ursache für die im Vergleich zur unverkapselten Probe weniger stark ausgeprägten 
Polymerdegradation der verkapselten Folie ist die Filterwirkung der Frontabdeckung. In Abb. 46 
ist das Transmissionsspektrum des verwendeten Glases im Bereich 280 – 380 nm dargestellt. 
Zusätzlich sieht man die in diesem Bereich auftreffende UV-Strahlung vor und hinter der 
Glasscheibe. Deutlich zu erkennen ist die Glasabsorption im Bereich der UVB-Strahlung und 
die damit verbundene Reduktion der UV-Intensität. Im Bereich der UVA-Strahlung 
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(320 - 380 nm) reduziert sich die UV-Intensität um rund 15 %, im Bereich der UVB-Strahlung 
(280 – 320 nm) sogar um rund 70 %. [104] 
 
 
Abb. 46: Einfluss der Glasabsorption auf die UV-Intensität[104] 
 
Haftungsverlauf 
Die Zunahme der Haftung zu Beginn der Alterung bei 45 °C und 60 °C, welche in Abb. 43a zu 
erkennen ist, steht im Zusammenhang mit dem im EVA verbliebenen Restvernetzer. 
DSC-Messungen ergaben, dass nach der Lamination noch bis zu 30 % des Peroxids 
unverbraucht im Polymer vorliegt.[93] Durch Zufuhr von ausreichend Energie in Form von Wärme 
und/oder UV-Strahlung kann eine Aktivierung des unverbrauchten Vernetzers erfolgen. 
Dadurch kommt es zur Bildung von Radikalen, welche eine Nachvernetzung des Polymers 
initiieren können. Dabei kann es sich einerseits um die Quervernetzung des EVAs handeln. 
Andererseits ist es aber auch denkbar, dass es zu einer Reaktion zwischen EVA und der nach 
der Lamination noch vorhandenen C=C-Gruppen am Silan kommt, wodurch sich die Haftung an 
der Grenzfläche EVA-Glas erhöht. Da die UV-Dosis bei den jeweiligen Zwischenmessungen der 
Haftungsuntersuchung gleich ist, kann nur die Wärmeenergie Einfluss auf diese Reaktionen 
haben. Dass bei 35 °C keine entsprechende Zunahme der Haftung zu erkennen ist, deutet 
darauf hin, dass diese Temperatur für die Aktivierung des Peroxids nicht ausreicht. Eine 
Temperatur von 50 °C dagegen sollte ausreichend sein. Das Fehlen des anfänglichen 
Haftungsanstiegs bei diesem Versuch kann mit den fehlenden Zwischenmessungen unterhalb 
30 kWh/m² begründet werden. Nach 15 kWh/m² ist bei 45 °C und 60 °C eine Abnahme der 
Haftung zu erkennen, die bei fortschreitender Alterung vermutlich auf das Niveau der 
Initialhaftung zurückfällt und dann wahrscheinlich dem Haftungsverlauf des Alterungsversuchs 
bei 50 °C ähnelt. 
 
Der Haftungsverlust nach 60 kWh/m² bei 50 °C wird vermutlich auch hier, wie schon in 
Abschnitt 4.3.2.2 diskutiert, durch Hydrolysereaktionen an der Grenzfläche EVA-Glas 
verursacht. Die Geschwindigkeit dieser Reaktionen wird vor allem durch die 
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Wasserkonzentration bestimmt. Diese muss allerdings aufgrund der fehlenden Feuchteregelung 
innerhalb der UV-Kammer bei 50 °C als relativ gering eingeschätzt werden. Damit kann erklärt 
werden, warum der Haftungsverlust nur sehr langsam verläuft. 
 
Yellowing 
Vor allem unter UV-Belastung wird in der Literatur die Bildung konjugierter Doppelbindungen als 
Ursache für die Vergilbung angenommen. Neben der Thermodegradation werden die 
Norrish-Typ-Reaktionen als zugrundeliegende Mechanismen diskutiert (siehe Abb. 8 und 
Abb. 11).[25][79] Gegen diese Theorie spricht, dass innerhalb der IR-Spektren der verkapselten 
Folie (siehe Abb. 45) weder Banden im Bereich der C=C-Valenzschwingung noch die mit 
diesen Reaktionen einhergehenden, zu erwartenden Änderungen im Bereich der 
Carbonylbande zu erkennen sind. Die in Tab. 11 angegebenen Cabonyl Indices, welche nach 
Formel (4-1) berechnet wurden, zeigen mit steigender UV-Dosis keine signifikanten 
Änderungen.  
Tab. 11: Carbonyl Index (CI) der verkapselten Folie Nr.1 während der UV-Alterung bei 50°C 
DUV [kWh/m²] CI 
0 16,10 
30 15,95 
60 16,21 
138 16,38 
 
Die beiden unabhängigen Arbeiten von Holley und Klemchuk zeigen ähnliche Ergebnisse in 
Bezug auf die Bildung konjugierter Doppelbindungen als Ursache für die Vergilbung unter 
UV-Belastung. Holley et al. untersuchte vergilbte Stellen künstlich bewitterter EVA-Proben 
mittels FTIR-Spektroskopie. Sie konnten jedoch keine Banden im Bereich der C=C-Schwingung 
erkennen.[28] Auch mithilfe der Ramanspektroskopie konnten Klemchuk et al. keine konjugierten 
Doppelbindungen im Bereich der Verfärbung nachweisen.[27] Beide gehen davon aus, dass das 
enthaltene Peroxid unter UV-Belastung mitverantwortlich für die Vergilbung ist.[27-28] 
 
Wie bei der Diskussion der Haftungsänderung bereits erwähnt, verbleibt nach der Lamination 
ein Restgehalt an Peroxid unverbraucht im Polymer. Der Restvernetzergehalt ist abhängig von 
der Peroxidkonzentration vor der Lamination und dem Laminationsprozess (Temperatur und 
Dauer). Beides war für Folie Nr.1 bei allen durchgeführten Alterungsversuchen konstant. Eine 
Variation der Peroxidkonzentration erfolgte lediglich an vollständig stabilisierten Proben. Aus 
diesem Grund erfolgt die Diskussion des Einflusses des Restvernetzergehaltes auf die 
Vergilbung erst in Abschnitt 4.4, in welchem die Ergebnisse des Additiveinflusses vorgestellt 
werden. 
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Transmissionsverlauf 
Die in Abb. 44 zu sehenden Differenzspektren verdeutlichen, dass es sowohl im UV- als auch 
im VIS-Bereich zu einer einmaligen Änderung der Transmission kommt. Eine Korrelation 
zwischen Transmissionsänderung und Vergilbung kann aufgrund der stetigen Zunahme von ∆YI 
(siehe Abb. 43b) und der im Gegensatz dazu einmaligen Abnahme der Transmission 
weitestgehend ausgeschlossen werden. Auch die Anreicherung von Wasser kommt aufgrund 
der ohnehin nur sehr geringen Luftfeuchtigkeit als Ursache des Transmissionsverlusts nicht in 
Frage. Eine entsprechende optische Trübung wie bei den Prüfkörpern der 
Temperatur-Feuchte-Lagerung konnte nicht beobachtet werden. Eine eindeutige Erklärung für 
die Transmissionsänderung konnte somit nicht gefunden werden. 
 
4.3.5 Zusammenfassung 
Zusammenfassend kann man festhalten, dass Temperatur, Feuchte und UV-Strahlung 
unterschiedlichen Einfluss auf die Eigenschaften Haftung, Vergilbung und Transmission von 
EVA haben. 
 
Die Abnahme der Haftung ist die Folge von Bindungsbrüchen an der Grenzfläche EVA-Glas. 
Dabei handelt es sich um die Hydrolyse von Siloxan- und/oder Estergruppen, wobei die 
während der Alterung gebildete Essigsäure in beiden Fällen katalytisch wirkt. Mit zunehmender 
Feuchte werden diese Reaktionen beschleunigt, da es sich sowohl bei der Siloxan- als auch der 
Esterhydrolyse um Gleichgewichtsreaktionen handelt. Eine Temperaturerhöhung dagegen hat 
keinen direkten Einfluss auf die Geschwindigkeit dieser Reaktionen. Sie beschleunigt lediglich 
die vorgelagerte Wasserdiffusion. Unter Einwirkung von UV-Strahlung ist eine anfängliche 
Haftungszunahme zu erkennen. Durch Zufuhr von ausreichend Energie kommt es zur 
Aktivierung des nach der Lamination im Polymer verbliebenen unverbrauchten Peroxids. Folge 
ist die Nachvernetzung des EVAs, was zu der beobachteten Haftungszunahme führt. Mit 
fortschreitender Alterung ist aber auch während der UV-Alterung eine Abnahme der Haftung zu 
erkennen, die allerdings im Vergleich zur Temperatur-Feuchte-Alterung deutlich langsamer 
verläuft. 
 
Die Vergilbung der EVA-Folie ist bei allen Bewitterungsversuchen zu beobachten, wobei die 
Ergebnisse auf unterschiedliche Mechanismen bei Temperatur-Feuchte- und UV-Alterung 
hindeuten. Die in der Literatur angenommene Bildung konjugierter Doppelbindungen konnte bei 
keinem der durchgeführten Versuche nachgewiesen werden. Unter UV-Ausschluss war jedoch 
eine Korrelation zwischen Verlust der Acetatseitenkette und der Zunahme von ∆YI zu erkennen. 
Die zugrundeliegende Reaktion wird durch Temperaturerhöhung beschleunigt, wohingegen die 
Erhöhung der Luftfeuchte keinen Einfluss auf den Vergilbungsprozess hat. Anhand dieser 
Ergebnisse konnte die Hydrolyse des EVAs als Hauptabbauweg weitestgehend 
ausgeschlossen werden. Gleiches gilt, aufgrund des diffusionsoffenen Backsheets und dem 
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fehlenden Nachweis von C=C-Bindungen, für die Thermodegradation. Unter UV-Belastung 
konnte kein Hinweis auf den Verlust der Acetatseitenkette gefunden werden. Die Vergilbung 
steht hier vermutlich  im Zusammenhang mit der bereits erwähnten Aktivierung des Peroxids. 
 
Der maximale Transmissionsverlust ist bei allen Alterungsversuchen bei 320 nm zu 
beobachten, wobei diese Abnahme mit steigender Temperatur und Luftfeuchte beschleunigt 
wird. Als Ursache wird die Bildung von C=O-Bindungen während der Alterung angenommen. 
Da sich die Lichtabsorption dieser funktionellen Gruppe bei Konjugation zu höheren 
Wellenlängen verschiebt, wird vermutet, dass sie gleichzeitig die Gelbfärbung des EVAs 
verursacht. Unter UV-Ausschluss korreliert die Transmissionsabnahme im VIS-Bereich mit der 
Zunahme des Yellowness Indexes, wobei kein linearer Zusammenhang zu erkennen ist. Damit 
wird die Lichtdurchlässigkeit der Folie durch weitere Faktoren beeinflusst. Dabei handelt es sich 
um eine Kombination aus physikalischer Alterung und der Lichtstreuung und –brechung an 
Wassermolekülen, die sich während der Alterung innerhalb der Folie ansammeln. Die leichte 
Feuchteabhängigkeit des Transmissionsverlustes oberhalb 400 nm kann demnach mit dem 
steigenden Wassergehalt der Folie bei zunehmender Luftfeuchte erklärt werden. Ein Einfluss 
der Temperatur auf die Transmissionsänderung im VIS-Bereich ist nicht zu erkennen. Während 
der UV-Alterung kommt es zu einer einmaligen Transmissionsänderung zu Beginn der Alterung, 
wobei kein Zusammenhang mit der Vergilbung besteht.  
 
4.4 Einfluss der Additivierung auf Alterung und Eigenschaften von 
EVA 
4.4.1 Einführung 
Die Ergebnisse des vorherigen Abschnittes haben gezeigt, dass Temperatur und Feuchte unter 
UV-Ausschluss die Vergilbung, den Haftungs- und den Transmissionsverlust unterschiedlich 
stark beschleunigen. Ein Einfluss auf die zugrundeliegenden Mechanismen konnte jedoch nicht 
festgestellt werden. Da diese temperatur- und feuchteabhängige Beschleunigung auch bei den 
Folien Nr.2-14 zu beobachten war (siehe Anhang A.5-A.22), wird in diesem Abschnitt aus 
Gründen der Übersichtlichkeit nur eine Temperatur-Feuchte-Alterung zur Beurteilung des 
Additiveinflusses herangezogen. Dabei handelt es sich angelehnt an DIN 61215 um die 
Alterung bei 85 °C und 85 % rH.  
 
Da die während der UV-Alterung an Folie Nr.1 beobachtete Wirkung der Temperatur auf die 
untersuchten Eigenschaften Haftung und Farbe bei den Folien Nr.2-8 und Nr.13-14 ebenfalls zu 
erkennen war (siehe Anhang A.23-A.24), wird auch in diesem Fall nur eine UV-Alterungsreihe 
zur Beurteilung des Additiveinflusses herangezogen. Dabei handelt es sich um die UV-Alterung 
bei 50 °C, da diese den Bedingungen der geforderten UV-Vorkonditionierung in DIN 61215 am 
nächsten kommt. 
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4.4.2 Temperatur-Feuchte-Alterung 
4.4.2.1 Ergebnisse der Haftungsmessungen 
Abb. 47 zeigt den zeitlichen Verlauf der relativen Haftungsänderung während der 
Temperatur-Feuchte-Alterung (DHT, 85 °C und 85 % rH), wobei die Ergebnisse in EVA-Folien 
mit und ohne Phosphit unterteilt sind. In dieser Darstellung nicht inbegriffen sind die Ergebnisse 
der Folien Nr.5-6. Grund dafür ist die geringe Initialhaftung dieser Proben (siehe 
Abschnitt 4.2.2). 
 
Alle untersuchten Folien weisen nach 3000 h Alterung einen Haftungsverlust von über 80 % 
auf. Damit wird der Grenzwert von 5 N/mm für alle Formulierungen unterschritten. Die 
phosphithaltigen Proben zeigen bereits nach 500 h diesen hohen Verlust. Im weiteren 
Alterungsverlauf verbleibt der Haftungswert auf diesem schlechten Niveau. Dagegen ist bei den 
phosphitfreien Folien eine kontinuierliche Abnahme der Haftung mit der Zeit zu beobachten, 
wobei Folie Nr.3 (mit HALS) bis 1000 h Alterung die geringsten Änderungen aufweist. 
 
 
Abb. 47: Zeitlicher Verlauf der relativen Haftungsänderung (∆FHaftung) der Folien Nr.1-8 während der 
Alterung bei 85°C und 85%rH  
Auf die Darstellung der Folien Nr.5-6 wird aufgrund ihrer geringen Ausgangshaftung verzichtet. 
 
4.4.2.2 Ergebnisse der Farbmessungen 
In Abb. 48 ist die Änderung des Yellowness Indexes über die Zeit dargestellt. Die Folien, 
welche das Additiv Phosphit enthalten, zeigen im Vergleich zu den phosphitfreien Proben 
innerhalb der ersten 1500 h eine stärkere Zunahme von ∆YI. In Tab. 12 ist der Anstieg der 
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Kurven bis zu dieser Zeit angegeben. Das Bestimmtheitsmaß (R²) lag bei allen Folien bei über 
0,93. 
Tab. 12: Anstieg (m) der Kurve ∆YI = mt + a zwischen 0-1500h Alterung bei 85°C und 85%rH 
 ohne Phosphit mit Phosphit 
ohne HALS 0,0018 [1/h] 0,0065 [1/h] 
mit HALS 0,0020 [1/h] 0,0044 [1/h] 
 
Die Zahlenwerte bestätigen, dass die phosphithaltigen Proben in der Anfangszeit eine 
schnellere Farbänderung zeigen als die phosphitfreien Proben. Zusätzlich ist erkennbar, dass 
die Anwesenheit des Additivs HALS in den phosphithaltigen Folien (Nr.7-8) eine 
Verlangsamung des Vergilbungsprozesses bewirkt.  
 
 
Abb. 48: Zeitlicher Verlauf der absoluten Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) der Folien Nr.1-8 
während der Alterung bei 85°C und 85%rH  
Folien, die das Additiv HALS enthalten, sind in der Legende grau hinterlegt. 
 
Optisch erkennbare Farbänderungen (∆E ≥ 3) treten bei den phopshithaltigen Folien Nr.5-8 
nach 2000 h auf. Bei den übrigen Folien zeigen nur diejenigen mit HALS (Nr.3-4) eine deutlich 
erkennbare Farbänderung nach 3000 h. Demnach sind hauptsächlich die Additive HALS und 
Phosphit an dem Vergilbungsprozess beteiligt, wohingegen der UV-Absorber (Nr.2) keinen 
erkennbaren Einfluss hat. 
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4.4.2.3 Ergebnisse der Transmissionsmessungen 
In Abb. 49 sind die Änderungen der Transmission in Abhängigkeit von Wellenlänge und 
Alterungszeit für die untersuchten EVA-Formulierungen dargestellt. Bei der Darstellung erfolgte 
zum einen eine Unterteilung nach Folien ohne (linke Spalte) und mit (rechte Spalte) 
UV-Absorber. Zum anderen wird zwischen phosphitfreien (oben) und phosphithaltigen (unten) 
EVA-Proben unterschieden. 
 
Zu Beginn soll auf die Transmissionsänderungen der phosphitfreien Folien eingegangen 
werden. Diese zeigen eine maximale Transmissionsabnahme von 5 % im sichtbaren 
Spektralbereich, wobei die HALS-haltigen Folien Nr.3 und Nr.4 einen etwas größeren Verlust 
zwischen 400 - 800 nm aufweisen und dabei im Gegensatz zu Nr.1 (unstabilisiert) und Nr.2 
(UV-Absorber) eine leichte Zeitabhängigkeit zeigen. Der UV-Absorber hat bei diesen Proben 
keinerlei Einfluss auf den Transmissionsverlauf im VIS-Bereich. Im UV-Bereich unterscheiden 
sich die Folien je nach An- oder Abwesenheit dieses Additivs jedoch deutlich. Aufgrund der 
UV-Absorption des Stabilisators sind bei Nr.2 und Nr.4 unterhalb 360 nm keine Änderungen 
erkennbar. Die Folien Nr.1 (unstabilisiert) und Nr.3 (HALS) dagegen zeigen eine zeitabhängige 
Transmissionsabnahme mit einem ausgeprägten Minimum bei 320 nm. Der maximale 
Transmissionsverlust von rund 15 % tritt bei Folie Nr.3 nach 3000 h Alterung auf. 
 
Betrachtet man die Ergebnisse der phosphithaltigen Proben, stellt man fest, dass alle bisher 
gefundenen Tendenzen auch hier zu erkennen sind. Das Phosphit verstärkt diese jedoch 
deutlich, was sich in den größeren Änderungen der Transmissionswerte wiederspiegelt. 
Unregelmäßigkeiten zeigen lediglich die Proben Nr.5 und Nr.6. Hier kam es bereits nach 500 h 
Alterung zu großflächiger Delamination, welche die Messergebnisse stark beeinflussten. 
 
4.4.2.4 Diskussion 
Die Ergebnisse zeigen deutlich, dass die Additive Phosphit und HALS während der 
DHT-Alterung einen erheblichen Einfluss auf die Eigenschaften Haftung, Vergilbung und 
Transmission haben. Der UV-Absorber dagegen scheint unbeteiligt zu sein. Um auch den 
Einfluss des Restvernetzergehalts, der Silankonzentration und des VA-Gehalts der Folie auf 
das Delaminations- und Vergilbungsverhalten zu bewerten, sind in Abb. 50 zusätzlich die 
Ergebnisse der Haftungs- und Farbmessungen für die Folien Nr.8-12 und Nr.15-16 dargestellt. 
Für die Darstellung der Haftung wurden alle Mittelwerte auf die Ausgangshaftung der 
vollständig stabilisierten Folie Nr.8 normiert. Damit können bei der Auswertung die 
unterschiedlichen Initialhaftungen der Folien berücksichtigt werden. Auf die Darstellung der 
UV/VIS-Spektren von Folie Nr.9-12 und Nr.15-16 wird an dieser Stelle aus Gründen der 
Übersichtlichkeit verzichtet. Sie sind im Anhang A.25 zu finden. Die Auswertung zeigt keinen 
signifikanten Einfluss von Restvernetzergehalt, Silankonzentration oder VA-Gehalt auf das 
Transmissionsverhalten der EVA-Folie während der Temperatur-Feuchte-Alterung. 
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Abb. 49: Absolute Änderung der Transmission (∆T) der Folien Nr.1-8 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 85°C und 85%rH  
Es ist zu beachten, dass die Proben Nr.5 und Nr.6 bereits nach 500h Alterung großflächige 
Delaminationsstellen aufwiesen, die die Transmissionswerte beeinflussten. 
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Der Restvernetzergehalt ist abhängig von der Peroxidkonzentration vor der Lamination und 
dem Laminationsprozess (Temperatur und Dauer) selbst. Im Rahmen dieser Arbeit wurde bei 
allen untersuchten Folien ein konstanter Vernetzungsgrad von 85 % angestrebt. Solange die 
Peroxidkonzentration wie bei den Folien Nr.1-8 und Nr.11-16 gleich ist, ist auch mit einem 
konstanten Restvernetzergehalt dieser Proben zu rechnen. Anders dagegen bei den Folien Nr.9 
und Nr.10. Hier wurde die Ausgangskonzentration des Peroxids variiert. Um einen 
Vernetzungsgrad von ~85 % zu erreichen, war eine Anpassung der Laminationsdauer 
notwendig, was zu unterschiedlichen Restvernetzergehalten bei diesen Folien führte (siehe 
Abschnitt 3.3.2).  
 
Die Ergebnisse in Abb. 50a zeigen, dass eine hohe Peroxidkonzentration und ein geringer 
VA-Gehalt zu einer verminderten Initialhaftung führen. Auf den Haftungsverlauf während der 
DHT-Alterung haben sie jedoch genau wie der Silangehalt keinen signifikanten Einfluss. 
Gleiches gilt mit Ausnahme des VA-Gehaltes auch für das Yellowing (Abb. 50b). Mit 
steigendem VA-Gehalt ist eine Zunahme von ∆YI zu beobachten. Dementsprechend muss 
während der folgenden Diskussion neben den Additiven Phosphit und HALS auch der 
VA-Gehalt der EVA-Folie berücksichtigt werden. 
 
 
Abb. 50:Zeitlicher Verlauf von a) relativer Haftungsänderung (∆FHaftung) bezogen auf die 
Initialhaftung von Folie Nr.8 und b) absoluter Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) während der 
Alterung bei 85°C und 85%rH jeweils in Abhängigkeit von Restvernetzergehalt, Silankonzentration 
und Vinylacetatgehalt (VA-Gehalt) der EVA-Folie 
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Phosphit wird dem Polymer als sekundäres Antioxidans zugesetzt. Es ist in der Lage den 
radikalischen Kettenabbau zu unterbrechen, indem es bevorzugt in einer stöchiometrischen 
Reaktion mit Hydroperoxiden reagiert. Dabei wird das Additiv selbst zum Phosphat oxidiert.[94] 
Die Oxidation des Phosphits ist auch bei Reaktion mit Alkylperoxy- (ROO∙) und Alkoxyradikalen 
(RO∙) möglich. Allerdings kommt es hier aufgrund der neuen Radikalbildung nicht zum Abbruch 
der Kettenreaktion. Abb. 51 zeigt eine Zusammenfassung aller möglichen Reaktionen des 
Phosphits. Dazu zählt auch die Hydrolyse.[95-96] 
 
I: Reaktion mit Hydroperoxiden 
   ROOH  +  P(OAr)3  ROH  +  O=P(OAr)3 
II: Reaktion mit Alkylperoxyradikalen 
   ROO∙  +  P(OAr)3  RO∙  + O=P(OAr)3 
III: Reaktion mit Alkoxyradikalen 
   RO∙  +  P(OAr)3   R∙  +  O=P(OAr)3 
   RO∙  +  P(OAr)3   RO-P(OAr)2  +  ArO∙ 
IV: Hydrolyse 
   H2O  +  P(OAr)3  O=PH(OAr)2  +  ArOH 
Abb. 51: Übersicht bekannter Phosphitreaktionen 
 
Die Stabilisatorwirkung des Phosphits ist abhängig von dessen chemischen Struktur. Sie nimmt 
in folgender Reihenfolge ab.[96]  
 
Alkylphosphit > Arylphosphit > sterisch gehindertes Arylphosphit 
 
Dabei ist zu beachten, dass mit steigender Stabilisatorwirkung die Hydrolyseempfindlichkeit 
zunimmt[29] und gleichzeitig die Reaktion mit Radikalen bevorzugt abläuft[97]. Grund dafür ist die 
im Vergleich zur Arylgruppe leichtere Abspaltbarkeit der Alkylgruppe vom Phosphor.[98] Wird das 
mit Phosphit stabilisierte Polymer im Endgebrauch einer sauerstoff- und wasserhaltigen 
Umgebung ausgesetzt, konkurrieren Oxidation und Hydrolyse miteinander. Welche Reaktion 
bevorzugt abläuft, hängt unter anderem von der Oxidationsstabilität des eingesetzten Polymers 
ab. Bei geringer Oxidationsstabilität verläuft die Phosphitoxidation schneller als die Hydrolyse. 
Bei guter Oxidationsstabilität dagegen wird die Hydrolyse favorisiert.[94]  
 
Bei dem hier eingesetzten HALS-Stabilisator handelt es sich um ein bi-funktionelles Additiv, 
dessen Funktionsweise bereits in Abschnitt 2.6.4 erläutert wurde. Während der Alterung dient 
es zum Schutz des Polymers vor radikalinduzierter Oxidation, indem die wirksame Spezies, das 
Nitroxylradikal (NO∙), die Kettenfortpflanzung durch Reaktion mit vorhandenen 
Polymerradikalen unterbricht. Unter UV-Ausschluss kann die Bildung von NO∙ jedoch nur durch 
die Reaktion mit Peroxyradikalen, welche ein Zwischenprodukt der EVA-Oxidation sind, 
erfolgen. Damit ist die Stabilisatorwirkung von HALS zumindest zu Beginn der Alterung 
gehemmt.  
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Um zu untersuchen, ob es während der DHT-Alterung zum Abbau oder Verlust der einzelnen 
Additive kommt, werden die Ergebnisse der IR-Analysen der unverkapselten Folien A-C sowie 
die an der unverkapselten Folie Nr.8 durchgeführten GC/MS-Messungen herangezogen. 
 
In den Abb. 52 bis Abb. 54 sind die IR-Spektren der ungealterten, laminierten Folien A 
(UV-Absorber), B (HALS), und C (Phosphit) immer im Vergleich zur unstabilisierten Folie Nr.1 
dargestellt. Zur besseren Unterscheidung der additivspezifischen Banden von denen des EVAs 
sind zusätzlich die entsprechenden Differenzspektren zu sehen. Auf die Zuordnung der 
EVA-Banden soll an dieser Stelle verzichtet werden, da dies bereits in Abschnitt 4.2.5 
ausführlich erfolgte.  
 
Die für den UV-Absorber typischen Banden bei 1621 cm-1, 1600 cm-1 (Schulter), 1575 cm-1 und 
1506 cm-1 können der C=C-Valenzschwingung des Aromaten zugeordnet werden, wobei die 
ersten drei Peaks durch die vorliegende Substitution am aromatischen Ring verursacht werden. 
Zusätzlich bedingt die Gerüstschwingung des Aromaten die Bande bei 700 cm-1. Eine 
eindeutige Zuordnung der Banden zwischen 1200 – 1100 cm-1 ist nicht möglich, da in diesem 
Bereich sowohl die in-plane-Deformationsschwingung von C=C-Bindungen als auch die 
C-O-Schwingung von Ester- und Etherverbindungen zu finden sind.[47]  
 
 
Abb. 52: ATR-FTIR-Spektrum der ungealterten Folie A (UV-Absorber) (rot) im Vergleich zur 
unstabilisierten Folie Nr.1 (schwarz). Zusätzlich ist das Differenzspektrum beider Folien dargestellt.  
Für eine übersichtlichere Darstellung ist die x-Achse zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. Die zu 
erkennenden Intensitätsunterschiede zwischen den Proben sind auf die Verwendung unterschiedlicher 
Messgeräte zurückzuführen. 
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Typische Banden des HALS-Stabilisators sind die Aminbanden bei 3320 cm-1, 1625 cm-1 und 
1542 cm-1.[47] Desweiteren ist die CN-Schwingung bei 1168 cm-1 zu erkennen.[99] Alle weiteren 
Banden werden durch CH- und CO-Schwingungen verursacht.  
 
 
Abb. 53: ATR-FTIR-Spektrum der ungealterten Folie B (HALS) (grün) im Vergleich zur 
unstabilisierten Folie Nr.1 (schwarz). Zusätzlich ist das Differenzspektrum beider Folien dargestellt.  
Für eine übersichtlichere Darstellung ist die x-Achse zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. Die zu 
erkennenden Intensitätsunterschiede zwischen den Proben sind auf die Verwendung unterschiedlicher 
Messgeräte zurückzuführen. 
 
Das Additiv Phosphit zeigt, ähnlich wie der UV-Absorber, Banden bei 1614 cm-1, 1592 cm-1 und 
1515 cm-1, welche durch die C=C-Schwingungen des aromatischen Rings verursacht 
werden.[47] Die Bande bei 1180 cm-1 kann der P-O-Car-Valenzschwingung, welche im 
Allgemeinen zwischen 1260 - 1160 cm-1 zu beobachten ist, zugeordnet werden. Die Bande bei 
831 cm-1 wird durch die P-O-Schwingung des dreiwertigen Phosphors verursacht.[99] 
Desweiteren ist eine Schulter bei 1715 cm-1 zu erkennen. In diesem Bereich sind 
typischerweise die C=O-Schwingung von Ketonen zu finden. Da aber weder das EVA noch das 
Phosphit selbst eine entsprechende funktionelle Gruppe aufweist, scheint es bereits vor Beginn 
der Alterungsversuche zu einer Degradation des Additivs gekommen zu sein. Denkbar wäre 
eine Hydrolyse, wobei das gebildete Phenol in der Ketoform vorliegt. Ein Vergleich der 
IR-Spektren von Folie C vor und nach der Lamination (siehe Anhang A.26) zeigt, dass diese 
Bande bereits vor der Lamination detektiert werden konnte. Damit kann der Laminationsprozess 
als Ursache für die Bildung des Ketons ausgeschlossen werden. Wahrscheinlich kam es bereits 
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während der Herstellung des Masterbatches, aus dem Folie C hergestellt wurde, zur Bildung 
dieser funktionellen Gruppe. 
 
 
Abb. 54: ATR-FTIR-Spektrum der ungealterten Folie C (Phosphit) (blau) im Vergleich zur 
unstabilisierten Folie Nr.1 (schwarz). Zusätzlich ist das Differenzspektrum beider Folien dargestellt.  
Für eine übersichtlichere Darstellung ist die x-Achse zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. Die zu 
erkennenden Intensitätsunterschiede zwischen den Proben sind auf die Verwendung unterschiedlicher 
Messgeräte zurückzuführen. 
 
Für Folie A und B sind auch nach 972 h DHT-Alterung keine signifikanten Änderungen 
innerhalb der IR-Spektren zu beobachten (siehe Anhang A.27). Lediglich leichte 
Intensitätsschwankungen, die auf die inhomogene Verteilung der Additive zurückgeführt werden 
können, sind zu erkennen. Bei Folie C dagegen (Abb. 55) kommt es mit fortschreitender 
Alterung einerseits zur Ausbildung einer breiten Bande oberhalb 3000 cm-1, welche vermutlich 
durch die Aufnahme von Wasser verursacht wird, und andererseits zu einer Abnahme der 
Intensität der Carbonylbande, was auf stattfindende Polymerdegradation hindeutet. Die 
additivspezifischen Banden bei 1614 cm-1, 1592 cm-1, 1515 cm-1, 1180 cm-1 und 831 cm-1 sind 
bereits nach 117 h Alterung nicht mehr zu erkennen. Lediglich die Schulter bei 1715 cm-1 ist 
weiterhin detektierbar. Das Fehlen der C=C-Schwingung und der P-O-Car-Schwingung ist ein 
Hinweis auf Verlust des Aromaten am Phosphit, wie es bei der Hydrolyse der Fall ist. Die 
entsprechende P=O-Schwingung des Hydrolyseprodukts (RO)2HP=O (siehe Abb. 51, 
Reaktion IV) sollte im Bereich 1280 - 1240 cm-1 detektierbar sein.[99] Doch auch nach 972 h 
Alterung ist keine entsprechende Bande erkennbar. Dagegen deutet das Verschwinden der 
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PO-Bande des dreiwertigen Phosphors (831 cm-1) auf die Oxidation zum fünfwertigen Phosphor 
hin, wobei die Bande der P(V)-O-Schwingung bei 995 - 915 cm-1 zu finden sein sollte.[99] Eine 
explizite Auswertung ist jedoch nicht möglich, da es in diesem Bereich zu Überlagerungen mit 
Banden des EVA-Materials kommt. Die P=O-Schwingung des Oxidationsproduktes (RO)3P=O 
(siehe Abb. 51, Reaktionen I-III) tritt erwartungsgemäß zwischen 1300 cm-1 und 1260 cm-1 
auf.[99] Doch auch hier ist nach maximaler Alterungszeit keine entsprechende Bande erkennbar. 
Damit lässt sich anhand der IR-Spektren keine eindeutige Aussage über die Stabilität bzw. den 
Abbau des Phosphits während der DHT-Alterung treffen. 
 
 
Abb. 55: ATR-FTIR-Spektren der Folie C (Phosphit) während der Alterung bei 85°C und 85%rH  
 
Die Auswertung der IR-Spektren von Folie A und Folie B deutet darauf hin, dass bei den 
unverkapselten Folien innerhalb der ersten 1000 h Alterung bei 85 °C und 85 % rH kein Abbau 
oder Verlust der Stabilisatoren UV-Absorber und HALS auftritt. Dies wird durch die Ergebnisse 
der GC/MS-Messungen an der unverkapselten Folie Nr.8 bestätigt. Die erhaltenen 
Chromatogramme vor und nach 1000 h sowie 3000 h Alterung sind in Abb. 56 dargestellt.  
 
CO2 (Peak 1) und Essigsäure (Peak 4) sind Zersetzungsprodukte des EVAs, welche während 
der Thermodesorption gebildet werden. Dementsprechend sind sie auch nach der Alterung 
detektierbar. 
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Abb. 56: GC/MS-Chromatogramme der Folie Nr.8 vor und nach 1000h und 3000h Alterung bei 85°C 
und 85%rH 
 
Die Peaks 2-3 und 6-8, welche vor allem in der ungealterten Probe zu erkennen sind, werden 
durch die Zersetzungsprodukte des unverbrauchten Peroxids verursacht. Während der 
Thermodesorption kommt es zur Aktivierung des Restvernetzers, wobei die Produkte CO2 
(Peak 1), Aceton (Peak 2), tert-Butanol (Peak 3), und Ethylhexanol (Peak 8) gebildet werden. 
Die zugrundeliegenden Reaktionen sind in Abb. 57 zusammengefasst.[100]  
 
 
Abb. 57: Zersetzungsreaktion des Peroxids 
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Bei Ethylhexanal (Peak 6) und Pentamethylheptan (Peak 7) handelt es sich wahrscheinlich um 
Oxidationsprodukte des Peroxids, die während der Thermodesorption entstehen. Nach 1000 h 
ist eine deutliche Abnahme der Peroxidkonzentration zu erkennen, was auf eine Reaktion des 
Vernetzers während der DHT-Alterung hinweist.  
 
Bei Peak 5 handelt es sich um eine Seitenkette des Silans, welche als Anknüpfstelle zwischen 
Haftvermittler und EVA dient. Da dieses Molekül nach 1000 h Alterung nicht mehr detektiert 
wird, kann von einer vollständigen Abreaktion dieser funktionellen Gruppe nach spätestens 
1000 h Alterung ausgegangen werden.  
 
Peak 9 wird durch Phenole verursacht. Dass es sich dabei um Zersetzungsprodukte des 
Phosphits handelt, bestätigt eine Vergleichsmessung mit einer phosphitfreien Folie, bei der 
keine entsprechenden Peaks im Chromatogramm erkennbar sind (siehe Anhang A.28). Damit 
ist die Identifikation des Phosphits nur indirekt möglich. Folglich kann anhand der 
GC/MS-Messungen keine Aussage über die Stabilität dieses Additivs während der Alterung 
getroffen werden.  
 
UV-Absorber (Peak 10) und HALS (Peak 11) konnten mithilfe der GC/MS eindeutig bestimmt 
werden. Die Auswertung der Peakflächen zeigt für den UV-Absorber auch nach 3000 h 
DHT-Alterung keinen Hinweis auf Abbau oder Verlust. Bis 1000 h Alterung gilt dies auch für 
HALS. Nach 3000 h ist jedoch für diesen Stabilisator eine Abnahme zu erkennen. 
 
Mit Ausnahme der Reduktion der Intensität der Peroxidpeaks und dem Verschwinden von 
Peak 5 unterscheiden sich die Chromatogramme der ungealterten und 1000 h gealterten Probe 
nicht. Dagegen treten nach 3000 h neue Peaks auf, deren Zuordnung nur bedingt möglich ist. 
Die Verbindungen, welche die Peaks 12, 13 und 15 verursachen, weisen sehr ähnliche 
Massenspektren auf. Dadurch kann vermutet werden, dass es sich um unterschiedlich lange 
Kohlenstoffketten handelt, die während der Polymeralterung gebildet werden. Bei Peak 14 und 
16 handelt es sich vermutlich um Verunreinigungen, die sich während der Alterung innerhalb 
der Klimakammer auf den Folien abgelagert haben. Die mit den MS-Spektrum von Peak 14 
durchgeführte Bibliothekssuche zeigte eine sehr gute Übereinstimmung mit 
Di-(butoxyethyl)-Adipat. Dabei handelt es sich um einen Weichmacher. Für Peak 16 war keine 
entsprechende Übereinstimmung zu finden. Die angegebenen Vorschläge deuten jedoch auf 
einen stickstoffhaltigen Kohlenwasserstoff hin. In Tab. 13 sind die Zuordnungen der einzelnen 
Peaks innerhalb der Chromatogramme zusammengefasst. 
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Tab. 13: Zuordnung der Peaks im GC/MS-Chromatogramm in Abb. 56 (Bei den mit 
* gekennzeichneten Proben handelt es sich um die Zuordnungsvorschläge aus der Bibliothekssuche.) 
Peak Name Zuordnung 
1 CO2 Peroxid, EVA 
2 Aceton Peroxid 
3 tert-Butanol Peroxid 
4 Essigsäure EVA 
5 Methylenheptan* Silan 
6 Ethylhexanal Peroxid 
7 Pentamethylheptan Peroxid 
8 Ethylhexanol Peroxid 
9 Phenole Phosphit 
10 2-Hydroxy-4-Octylhexyl-Benzophenon UV-Absorber 
11 Bis-(2,2,6,6-tertamethyl-4-Piperidinyl)-Sebacetat HALS 
12 Kohlenwasserstoff* mit m/z = 97 und 113  
13 Kohlenwasserstoff* mit m/z = 97 und 113  
14 Di-(butoxyethyl)-Adipat* Weichmacher 
15 Kohlenwasserstoff* mit m/z = 97 und 113  
16 N-haltiger Kohlenwasserstoff*  
 
Haftungsverlauf 
Wie in Abschnitt 4.3.2.2 bereits gezeigt, kommt es durch Einwirkung von Hitze und Feuchtigkeit 
aufgrund von Hydrolysereaktionen zum Bindungsbruch an der Grenzfläche EVA-Glas. Dabei 
kann sowohl die Siloxanbindung als auch die Esterbindung zwischen Silan und Polymer 
gespalten werden. Vergleicht man den Haftungsverlauf von Folie Nr.1 (unstabilisiert) und Nr.2 
(mit UV-Absorber) in Abb. 47 ist kein Einfluss des UV-Absorbers auf diesen Mechanismus 
festzustellen. Der zugesetzte HALS-Stabilisator in Folie Nr.3 dagegen führt zu einer deutlichen 
Verringerung des Haftungsverlusts innerhalb der ersten 1000 h. Dass es dabei zu keiner 
Umsetzung des Additivs kommt, zeigen sowohl die Ergebnisse der GC/MS-Messungen als 
auch die Auswertung der IR-Spektren von Folie B. Sie lassen darauf schließen, dass das Amin 
nach 1000 h DHT-Alterung unverändert im Polymer vorliegt. Demnach scheint der HALS selbst 
in der Lage zu sein, der Hydrolyse entgegenzuwirken. Dies kann mit der Tatsache, dass Amine 
die Kondensation von Silanolgruppen katalysieren[70], erklärt werden. Eine Zunahme an 
Siloxangruppen erhöht die Stabilität des Netzwerkes an der Grenzfläche EVA-Glas, was 
wiederum die Haftung verbessert bzw. stabil hält. Nach 1000 h Alterung scheint der 
HALS-Stabilisator Reaktionen zu unterliegen, die die katalytischen Eigenschaften unterbinden. 
Damit gewinnt die Hydrolyse der Siloxan- und Esterbindungen wieder an Bedeutung, womit der 
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Abfall der Haftung von Folie Nr.3 auf das Niveau der unstabilisierten Folie Nr.1 erklärt werden 
kann.  
 
Im Vergleich zu den Folien Nr.1-4 (ohne Phosphit) weisen die phosphithaltigen Folien (Nr.7-8) 
einen deutlich anderen Verlauf der Haftung während der DHT-Alterung auf. Bereits nach 500 h 
ist ein Haftungsverlust von 80 % zu erkennen. Das lässt darauf schließen, dass das Phosphit 
bereits nach kurzer Zeit in den Haftungsmechanismus an der Grenzfläche EVA-Glas eingreift. 
Denkbar wäre eine Hydrolyse zum Phenol, welches in seiner Funktion als schwache Säure 
sowohl die Ester- als auch die Siloxanhydrolyse katalysieren kann.  
 
Yellowing 
Vergleicht man die in Abb. 47 dargestellte zeitliche Änderung des Yellowness Indexes von Folie 
Nr.1 (unstabilisiert) mit denen von Folie Nr.3 (mit HALS) und Nr.5 (mit Phosphit) ist ein 
deutlicher Einfluss beider Stabilisatoren auf den Farbverlauf zu erkennen. Im Unterschied dazu 
deutet der analoge Kurvenverlauf von Folie Nr.1 (unstabilisiert) und Nr.2 (mit UV-Absorber) 
darauf hin, dass der UV-Absorber weder zu einer Beschleunigung noch zu einer Minimierung 
der Vergilbung beiträgt. 
 
Der Einfluss von HALS und Phosphit unterscheidet sich vor allem zu Beginn der Alterung 
deutlich. Die Anwesenheit des Additivs Phosphit führt bereits nach 500 h zu einer erkennbaren 
Zunahme der Vergilbung. Das Additiv HALS dagegen zeigt erst nach 1500 h ein abweichendes 
Verhalten zur unstabilisierten Folie Nr.1. Dies kann mit dem schon gezeigten, unveränderten 
Vorliegen dieses Stabilisators bis zu diesem Zeitpunkt der Alterung begründet werden. Die 
nachfolgend einsetzende Umwandlung des HALSs scheint gleichzeitig die Ursache für die 
Farbänderung der Folie zu sein. Auch beim Phosphit sind vermutlich die Reaktionsprodukte, 
welche bereits den Haftungsverlust bedingen, verantwortlich für die Zunahme von ∆YI. 
 
Gleichzeitig soll an dieser Stelle der Einfluss des Vinylacetatgehalts der Folie betrachtet 
werden. Mit steigendem VA-Gehalt ist eine Zunahme der Vergilbung zu erkennen (siehe 
Abb. 50). Damit scheint ein Zusammenhang zwischen dem zugrundeliegenden Mechanismus 
für die Vergilbung und der Anzahl der Acetatseitenketten zu bestehen.  
 
Anhand der IR-Spektren der unadditivierten Folie Nr.1 konnte in Abschnitt 4.3.2.2 ein 
Zusammenhang zwischen Zunahme von ∆YI und der Abnahme des Carbonyl Indexes 
festgestellt werden. An dieser Stelle soll überprüft werden, ob diese Korrelation auch bei den 
stabilisierten Folien zutrifft. Dazu werden die IR-Spektren der verkapselten Folien, welche im 
Anhang A.29-A.30 dargestellt sind, ausgewertet. Ähnlich wie Folie Nr.1 weisen auch die Folien 
Nr.2-8 eine breite Bande oberhalb 3000 cm-1 sowie zwei neue Banden bei 1642 cm-1 und 
1560 cm-1 auf. Das Auftreten dieser Banden erfolgt unabhängig von der Additivierung und ihre 
Intensitäten bei den einzelnen Zwischenmessungen variieren, wie auch bei Folie Nr.1, stark im 
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Verlauf der Alterung. Auf die Zuordnung der Banden wird hier verzichtet, da dies bereits in 
Abschnitt 4.3.2.2 ausführlich erfolgte.  
 
Ein leichter Unterschied zwischen den einzelnen Folien wird bei genauer Betrachtung der 
Carbonylbande deutlich. Bei allen Folien ist eine Abnahme der Bandenintensität bei 1735 cm-1 
zu sehen, was eine Folge des Verlusts der Acetatseitenkette ist. Zusätzlich fällt bei Folie Nr.3 
(mit HALS) und vor allem bei den phosphithaltigen Folien Nr.5-8 die Ausbildung einer Schulter 
bei 1718 cm-1 auf. In Abb. 58 sind exemplarisch die Spektren der unstabilisierten (Nr.1) und 
einfach additivierten Folien (Nr.2-3 und Nr.5) im Bereich der Carbonylbande nach 0 h, 1500 h 
und 2500 h DHT-Alterung dargestellt. Bei Folie Nr.5 sind zusätzlich die zweiten Ableitungen der 
Spektren angegeben. Das Minimum bei 1718 cm-1 in diesen Kurven bestätigt, dass es an dieser 
Stelle zu einer Bandenbildung kommt und es sich nicht nur um eine Flankenerhöhung handelt. 
 
 
Abb. 58: ATR-FTIR-Spektren der unstabilisierten (Nr.1) und einfach additivierten Folien (Nr.2, 3 
und 5) während der Alterung bei 85°C und 85%rH. Für Folie Nr.5 sind zusätzlich die 2. Ableitung 
der jeweiligen Spektren angegeben.  
 
Eine Bande bei 1718 cm-1 kann ganz allgemein einem Keton zugeordnet werden[47][99], dessen 
mögliche Bildungswege in Abb. 36 zusammengefasst sind.[19][87-89] Ein Großteil der dort 
erwähnten Reaktionen beinhaltet den Verlust der Acetatgruppe, was die Intensitätsabnahme 
der Bande bei 1735 cm-1 bei gleichzeitiger Ausbildung der Bande bei 1718 cm-1 erklären würde. 
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Allerdings dürften diese Reaktionen erst bei Anwesenheit der Additive HALS und/oder Phosphit 
an Bedeutung gewinnen, da bei Abwesenheit dieser Stabilisatoren (vgl. Nr.1-2) keine 
entsprechende Ketonbildung innerhalb der IR-Spektren erkennbar ist. Damit müssten HALS 
und vor allem Phosphit als Katalysatoren wirken, was bei Betrachtung der zugrundeliegenden 
Reaktionen unwahrscheinlich erscheint. Alternativ könnten HALS und Phosphit selbst zur 
Bildung der entsprechenden Bande beitragen.  
 
Grossmann gibt an, dass HALS-Stabilisatoren auf Esterbasis anfällig gegenüber Oxidation an 
der Anknüpfstelle Ester-Piperidin sind. Durch Radikale kommt es zur Abstraktion des 
Wasserstoffatoms am Ring, wobei die nachfolgende Oxidation zur Bildung eines Ketons und 
der Abspaltung der Seitenkette führt (Abb. 59).[101] Nachfolgend kann es zur Umwandlung des 
Esters in eine Säure kommen, welche dann zusätzlich als Katalysator für die Ketonbildung am 
EVA-Backbone agieren kann. Die zunehmende Gelbfärbung nach Umwandlung des Amins zum 
Piperidonderivat kann mit der Eigenfärbung (gelb) des Produktes erklärt werden.[102] 
 
 
Abb. 59: Vorgeschlagener Mechanismus zur Oxidation des Additivs HALS 
 
Für das Phosphit war bereits im IR-Spektrum von Folie C (Abb. 54) eine entsprechende Bande 
im Bereich der Ketonschwingung zu erkennen. Die leicht unterschiedliche Lage des 
Bandenmaximas – 1715 cm-1 bei Folie C zu 1718 cm-1 bei den Folien Nr.5-8 – kann durch 
Interaktionen mit benachbarten Schwingungen erklärt werden.  
 
Das Auftreten der CO-Bande bei Folie C lässt darauf schließen, dass das Phosphit oder dessen 
Degradationsprodukte die Bande bei 1718 cm-1 innerhalb der IR-Spektren von Folie Nr.5-8 
verursachen. Eine Erklärung wäre das Vorliegen von Nonylphenol in seiner Ketoform (Abb. 60). 
Auch hier ist anzumerken, dass Nonylphenol selbst gelb ist.[103] 
 
 
Abb. 60: Keto-Enol-Tautomerie von Nonylphenol 
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Allen et al. fanden einen Kontext zwischen der Intensitätszunahme einer Bande bei 1715 cm-1 
und der Vergilbung von EVA-Material.[19] Um zu prüfen, ob dieser Zusammenhang auch bei den 
Folien Nr.1-8 zu beobachten ist, ist in Abb. 61 der Zusammenhang zwischen 
Intensitätsänderung der Bande bei 1718 cm-1, welche mit der Bande bei 1715 cm-1 identisch ist, 
gegen die Änderung des Yellowness Indexes aufgetragen. Dabei wurde ∆1718 cm-1 nach 
Formel (4-3) als Differenz zwischen normierter Fläche zum Zeitpunkt t und normierte Fläche 
zum Zeitpunkt 0 berechnet.  
 
  ∆1718𝑐𝑚−1 =  (𝐴1718/𝐴720)𝑡 −  (𝐴1718/𝐴720)0    4-3  
 
Man erkennt deutlich, dass die Zunahme dieser Bande für die phosphithaltigen Proben mit der 
Zunahme der Vergilbung korreliert. Bei den phosphitfreien Folien weist lediglich Nr.3 eine 
ähnliche Abhängigkeit auf. Damit lässt sich die Aussage treffen, dass das Auftreten der Bande 
bei 1718 cm-1 im IR-Spektrum mit der Vergilbung korreliert. Proben, die diese Bande nicht 
aufweisen (Nr.1, 2 und 4), zeigen nur eine geringe Farbänderung. 
 
 
Abb. 61: Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) über die Intensitätsänderung der Ketonbande 
(∆1718 cm-1) für die Folien Nr.1-8 
A1718 = 1725-1680cm-1 und A720 = 735-710cm-1 
 
Da, wie schon erwähnt, auch innerhalb der IR-Spektren von Folie C eine entsprechende Bande 
im Bereich der CO-Schwingung von Ketonen zu erkennen ist (Abb. 54), sollte diese Probe 
bereits ungealtert eine entsprechende Gelbfärbung aufweisen. Tatsächlich ist diese Folie 
aufgrund der hohen Phosphitkonzentration bereits nach der Lamination deutlich gelb. Die Folien 
A und B dagegen, bei denen diese Bande nicht detektiert werden konnte, erscheinen nach der 
Lamination nahezu farblos. In Abb. 62 sind die Farbverläufe der Folien A-C während der 
Alterung dargestellt. Die L*-Werte werden nicht berücksichtigt, da sie bei allen Folien ähnlich 
sind und sich während der Alterung nicht ändern.  
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UV-Absorber und HALS zeigen während der Alterung eine Verschiebung zu kleineren a*- 
(grüner) und größeren b*-Werten (gelber), wobei der HALS-Stabilisator in Summe eine stärkere 
Änderung der Farbwerte aufweist. Die mit Phosphit versetzte Folie C zeigt eine Verschiebung 
der gemessenen Farbwerte zu –a* (roter) und +b* (gelber), wodurch die Folie nach ca. 1000 h 
Alterung braun erscheint. Die großen Fehlerbalken können auf die unregelmäßige Verteilung 
der Additive in den Folien und den damit verbundenen punktuellen Unterschieden zurückgeführt 
werden.  
 
Nach knapp 1000 h Alterung zeigt sich, dass die Farbänderung in der Reihenfolge 
UV-Absorber ≤ HALS << Phosphit zunimmt. Diese Tendenz passt zu den Ergebnissen der 
Farbmessung an den Folien Nr.1-8. Auch hier zeigen die Folien mit HALS (Nr.3) und 
UV-Absorber (Nr.2) nach 1000 h Alterung einen ähnlichen Vergilbungsgrad, wohingegen Folie 
Nr.5 (Phosphit) bereits eine deutlich erkennbare Farbänderung aufweist (siehe Abb. 48). 
 
 
Abb. 62: Verlauf der Farbwerte von Folie A-C innerhalb des CIE-L*a*b*-Farbraums während der 
Alterung bei 85°C und 85%rH 
 
Zusammenfassend ist festzuhalten, dass die Zunahme der Bande bei 1718 cm-1 mit der 
Zunahme des Yellowness Indexes korreliert. Als Ursache für diese Bande kann die Bildung 
eines Piperidonderivates bzw. von Nonylphenol während der Alterung angenommen werden, 
wobei diese Produkte gleichzeitig der Grund für die Vergilbung sind. Offen ist allerdings, in wie 
weit der Vinylacetatgehalt der Folie auf die Bildung dieser Produkte Einfluss nimmt. Tatsache 
ist, dass mit steigendem VA-Gehalt die Menge an gebildeter Essigsäure zunimmt. Da Säuren 
im Allgemeinen in der Lage sind Hydrolysereaktionen zu katalysieren, wäre es denkbar, dass 
mit steigendem VA-Gehalt eine verstärkte Nonylphenolbildung stattfindet. Dies wiederum würde 
die schnellere Farbänderung mit steigendem VA-Gehalt erklären. 
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Transmissionsverlauf 
Die Auswertung der Transmissionsspektren in Abb. 49 zeigt, dass alle untersuchten Folien 
sowohl innerhalb des UV- als auch des VIS-Bereiches eine Abnahme der Transmission 
aufweisen. Dabei hat der UV-Absorber, abgesehen von der Lichtabsorption unterhalb 360 nm, 
keinen Einfluss auf das Transmissionsverhalten der EVA-Folie während der Alterung (vgl. Nr.1 
mit Nr.2). HALS und Phosphit dagegen verstärken die Abnahme bei 320 nm. Zusätzlich zeigen 
vor allem die Proben mit Phosphit eine starke zeitabhängige Reduktion der Transmission im 
sichtbaren Spektralbereich. 
 
In Abschnitt 4.3.2.2 wurde für die Folie Nr.1 als Ursache für die Transmissionsabnahme bei 
320 nm die Lichtabsorption durch C=O-Bindungen diskutiert. Eine Zunahme des 
Transmissionsverlustes an dieser Stelle, wie es bei den Folie Nr.3, 5 und 7 zu beobachten ist, 
sollte demnach mit einer zunehmenden Ketonbildung korrelieren. Dieser Zusammenhang 
konnte sowohl für den HALS Stabilisator (Folie Nr.3) als auch insbesondere für das Additiv 
Phosphit (Folie Nr.5 und 7) durch die Auswertung der IR-Spektren bestätigt werden.  
 
Als Ursache für den Transmissionsverlust im VIS-Bereich wird in der Literatur die Farbänderung 
der Folie genannt.[20][79] In Abb. 63 ist die Änderung der integralen Transmission zwischen 
400-700 nm (∆ΣT400-700nm) über die Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) dargestellt. Man 
erkennt deutlich, dass die Abnahme der Transmission mit der Zunahme der Vergilbung 
korreliert, wobei keine lineare Abhängigkeit vorliegt. Damit scheinen neben der Farbänderung, 
die durch die Degradation der Additive verursacht wird, weitere Faktoren Einfluss auf den 
Transmissionsverlust zu haben. Bereits in Abschnitt 4.3.2.2 wurde gezeigt, dass auch 
Lichtstreuung und -brechung an Wassermolekülen, welche sich während der Alterung innerhalb 
der Prüfkörper ansammeln, und eine physikalische Alterung des Materials als Ursache für die 
Transmissionsabnahme in Frage kommen. Beides scheint auch bei Anwesenheit der Additive 
die Transmission zu beeinflussen. 
 
Für Folie Nr.1 (unstabilisiert) und Nr.2 (mit UV-Absorber) ist kein Unterschied im Verlauf der 
Transmission im VIS-Bereich zu erkennen, was erneut zeigt, dass der UV-Absorber selbst 
keinen Einfluss auf die EVA-Alterung unter DHT-Bedingungen hat. Bei zusätzlicher 
Anwesenheit von HALS dagegen reduziert der UV-Absorber den Transmissionsverlust deutlich 
(vgl. Nr.3 mit Nr.4 sowie Nr.7 mit Nr.8). Gleiches gilt für ∆YI, wobei die Anwesenheit von 
Phosphit diesen Einfluss deutlich minimiert. Bei Zugabe des UV-Absorbers zu einer nur mit 
Phosphit stabilisierten Probe (vgl. Nr.5 mit Nr.6) scheint es zu einer Verstärkung des 
Transmissionsverlustes und einer Zunahme der Vergilbung zu kommen. Allerdings sollte dieser 
Zusammenhang skeptisch betrachtet werden, da die Prüfkörper der Folien Nr.5-6 bereits nach 
500 h Alterung Delaminationsstellen aufwiesen, welche Einfluss auf die Ergebnisse der 
Transmissionsmessung haben. 
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Abb. 63: Änderung der integralen Transmission zwischen 400-700nm (∆ΣT400-700nm) gegen die 
Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) für die Folien Nr.1-8 während der Alterung bei 85°C und 
85%rH  
Zur besseren Unterscheidung sind die Folien in Proben mit und ohne Phosphit unterteilt. Folien mit 
UV-Absorber sind mit leeren Symbolen dargestellt. Folien mit HALS sind in der Legende grau hinterlegt. 
 
Die Resultate der UV/VIS-Spektroskopie deuten darauf hin, dass es zu Wechselwirkungen 
zwischen UV-Absorber und HALS kommt, die nach 1000 h Alterung zu einer Reduzierung der 
Vergilbung und des Transmissionsverlusts im VIS-Bereich führen. Im einfachsten Fall minimiert 
der UV-Absorber die Bildung des farbigen Piperidonderivates. Denkbar wäre, dass Radikale 
bevorzugt das H der OH-Gruppe am UV-Absorber anstelle des Wasserstoffatoms am Piperidin 
abstrahieren und somit die Oxidation des HALS hemmen. Für eine Verifizierung dieses 
Mechanismus sind allerdings weitere Untersuchungen notwendig. 
 
4.4.2.5 Zusammenfassung 
Mithilfe von GC/MS-Messungen und der IR-Spektroskopie konnte gezeigt werden, dass die 
Additive UV-Absorber und HALS bis 1000 h Alterung unverändert im Polymer vorliegen. Erst im 
Anschluss kommt es zu einer Abnahme der HALS-Konzentration infolge von 
Degradationsreaktionen. Über die Stabilität des Phosphits konnte keine klare Aussage getroffen 
werden. 
 
Die Ergebnisse zeigen, dass der UV-Absorber während der DHT-Alterung keinen Einfluss auf 
das Haftungs-, Farb- und Transmissionsverhalten der EVA-Folie hat. Gleiches gilt mit 
Ausnahme der Haftung bis 1000 h Alterung auch für den HALS-Stabilisator. Die Anwesenheit 
des Amins führt zu einer Reduzierung des Haftungsverlusts zu Beginn der Alterung, was auf die 
Katalyse der Silanolkondensation durch das Amin zurückzuführen ist. Nach 1000 h Alterung 
kommt es entweder zur Bildung des Nitroxylradikals, wodurch die katalytische Funktion des 
Amins aufgehoben wird und die Haftung an der Grenzfläche EVA-Glas abnimmt. Andererseits 
ist eine Oxidation des Additivs möglich, wobei die Eigenfärbung des gebildeten 
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Piperidonderivates als Ursache für die Farbänderung der mit HALS stabilisierten Folien 
angenommen werden kann.  
 
Der Haftungsverlust der phosphithaltigen Folien wird auf die Bildung von Nonylphenol infolge 
der Phosphithydrolyse zurückgeführt. Das gebildete Phenol ist aufgrund seiner Säurefunktion in 
der Lage, Hydrolysereaktionen an der Grenzfläche EVA-Glas zu katalysieren. Gleichzeitig wird 
die Eigenfärbung von Nonylphenol als Ursache für die Vergilbung der Folien Nr.5-8 
angenommen. 
 
Bei der Auswertung der Transmissionsspektren zeigte sich, dass die in den IR-Spektren von 
Folie Nr.3, 5 und 7 beobachtete Änderung bei 1718 cm-1 mit der Abnahme der Transmission bei 
320 nm korreliert. Damit konnte die in Abschnitt 4.3.2.2 getroffene Vermutung, dass es sich bei 
dem zugrundeliegenden Chromophor um eine Carbonylfunktion handelt, bestätigt werden. 
Gleichzeitig wurde gezeigt, dass es sich bei der Ursache für die Abnahme der Transmission im 
VIS-Bereich um ein Zusammenspiel aus Farbänderung aufgrund der Bildung von 
Degradationsprodukten der Stabilisatoren, Lichtbrechung und –streuung an Wassermolekülen 
sowie physikalischer Alterung des EVA-Materials handelt. 
 
4.4.3 UV-Alterung 
4.4.3.1 Ergebnisse der Haftungsmessungen 
Abb. 64 zeigt den Verlauf der relativen Haftungsänderung (∆FHaftung) während der UV-Alterung 
bei 50 °C. Deutlich zu erkennen ist das unterschiedliche Verhalten der Proben mit und ohne 
UV-Absorber. In dieser Darstellung nicht inbegriffen sind die Ergebnisse der Folien Nr.5-6. 
Grund dafür ist, wie bereits in Abschnitt 4.4.2.1 erwähnt, die geringe Initialhaftung dieser 
Proben (siehe auch Abschnitt 4.2.2).  
 
Die EVA-Folien mit UV-Absorber zeigen bereits nach einer UV-Dosis von 30 kWh/m² eine 
starke Abnahme der Haftung um 90 %. Damit ist die Grenze von 5 N/mm unterschritten. Im 
Gegensatz dazu zeigen die Folien Nr.1, 3 und 7 (ohne UV-Absorber) auch nach 60 kWh/m² 
eine stabile Haftung. Erst danach ist ein Abfall um bis zu 25 % zu beobachten. Damit wird der 
Grenzwert von 5 N/mm bei diesen Folien nicht unterschritten, sodass auch weiterhin von einer 
ausreichend hohen Haftung ausgegangen werden kann. Die Gefahr von Delamination besteht 
bei den Folien ohne UV-Absorber nach der hier getesteten UV-Dosis somit nicht. 
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Abb. 64: Verlauf der relativen Haftungsänderung (∆FHaftung) der Folien Nr.1-8 während der 
UV-Alterung bei 50°C 
Auf die Darstellung der Folien Nr.5-6 wird aufgrund ihrer geringen Ausgangshaftung verzichtet. 
 
4.4.3.2 Ergebnisse der Farbmessungen 
Die Änderung des Yellowness Indexes während der UV-Alterung bei 50 °C ist in Abb. 65 zu 
sehen. Neben der Unterteilung nach phosphitfreien und phosphithaltigen EVA-Folien sind die 
Proben, welche den UV-Absorber enthalten, in der Legende grau markiert. Die Ergebnisse 
zeigen, dass die Vergilbung in Abhängigkeit von der Additivierung in folgender Reihenfolge 
zunimmt: 
 
HALS < unstabilisiert < UV-Absorber < Phosphit < Phosphit + UV-Absorber 
 
Die unstabilisierte Folie Nr.1 und die HALS-haltige Probe Nr.3 weisen die geringste 
Farbänderung auf, wobei die Vergilbung mit bloßem Auge nahezu nicht zu sehen ist (∆E ≈ 1). 
Gleichzeitig ist beim Vergleich dieser Folien zu erkennen, dass das Additiv HALS die 
Vergilbung minimiert. Alle anderen Proben weisen am Ende der UV-Alterung eine deutliche 
Farbänderung auf, welche bei den phosphithaltigen Proben bereits nach der ersten 
Zwischenmessung mit bloßem Auge sichtbar ist (∆E > 3).  
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Abb. 65: Verlauf der absoluten Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) der Folien Nr.1-8 während 
der UV-Alterung bei 50°C  
Folien, welche den UV-Absorber enthalten, sind in der Legende grau hinterlegt. 
 
4.4.3.3 Ergebnisse der Transmissionsmessungen 
Die Differenzspektren der Transmission über die Wellenlänge sind in Abb. 66 dargestellt. Aus 
Gründen der Übersichtlichkeit sind an dieser Stelle nur die Spektren der EVA-Proben ohne 
(Nr.1) bzw. mit einfacher Additivierung (Nr.2, 3 und 5) abgebildet. Die Spektren der Folien Nr.4 
und Nr.6-8 sind im Anhang A.31 dargestellt. 
 
Innerhalb des VIS-Bereichs zeigen alle Folien eine Abnahme der Transmission, deren Ausmaß 
stark von der Additivierung abhängt. Die Folien Nr.1 und 3 weisen eine einmalige 
Transmissionsänderung nach 19 kWh/m² auf, die auch bei fortschreitender Alterung konstant 
bleibt. Die Folien Nr.2 und 5 dagegen zeigen eine zeitabhängige Transmissionsabnahme, 
welche vor allem im blauen Spektralbereich stark ausgeprägt ist. 
 
Die Folien ohne UV-Absorber (Nr.1, 3 und 5) zeigen zusätzlich eine Abnahme der Transmission 
im UV-Bereich, dessen Maximum bei 320 nm zu finden ist. Unterschiede gibt es lediglich im 
Ausmaß der Änderung, wobei in der Reihenfolge HALS – unstabilisiert – Phosphit eine 
Zunahme zu erkennen ist. Einen deutlich anderen Verlauf unterhalb 400 nm weisen die Folien 
mit UV-Absorber auf. Folie Nr.2 zeigt, ebenso wie die Proben Nr.4, 6 und 8, deren Spektren in 
Anhang A.31 zu finden sind, nach anfänglichem Abfall mit steigender UV-Belastung eine 
Zunahme der Transmission bei 360 nm. 
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Abb. 66: Absolute Änderung der Transmission (∆T) über die Wellenlänge (λ) während der 
UV-Alterung bei 50°C für die unstabilisierte Folie Nr.1 und die EVA-Proben mit einfacher 
Additivierung Nr.2 (UV-Absorber), Nr.3 (HALS) und Nr.5 (Phosphit) 
 
4.4.3.4 Diskussion 
Die vorgestellten Ergebnisse lassen den Schluss zu, dass die Stabilisatoren UV-Absorber und 
Phosphit an dem Delaminations- und Yellowing-Prozess während der UV-Alterung beteiligt 
sind. Im Gegensatz dazu führt die Anwesenheit des Additivs HALS im Vergleich zur 
unstabilisierten Folie Nr.1 zu einer Verringerung des Haftungs- und Transmissionsverlustes 
sowie der Vergilbung. Gleichzeitig reduziert HALS auch die Farbänderung der phosphithaltigen 
Folien. 
 
Um den Einfluss von Restvernetzer-, Silan- und VA-Gehalt der Folien zu beurteilen, sind in 
Abb. 67 der Verlauf der relativen Haftungsänderung bezogen auf die Initialhaftung von Folie 
Nr.8 sowie die Änderung des Yellowness Indexes für die Folien Nr.9-12 und Nr.15-16 
dargestellt. Auf die Darstellung der Transmissionsspektren von Folie Nr.9-12 und Nr.15-16 wird 
an dieser Stelle aus Gründen der Übersichtlichkeit verzichtet. Sie sind im Anhang A.32 
aufgeführt. Die Auswertung zeigt keinen signifikanten Einfluss von Restvernetzergehalt, 
Silankonzentration oder VA-Gehalt auf das Transmissionsverhalten der EVA-Folie während der 
UV-Alterung. 
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Abb. 67 zeigt, dass weder die Silankonzentration noch der VA-Gehalt einen signifikanten 
Einfluss auf das Haftungsverhalten und die Farbänderung der Folie hat. Der 
Restvernetzergehalt, welcher durch die Peroxidkonzentration in der Ausgansfolie bestimmt wird 
(siehe Abschnitt 4.4.2.4), dagegen beeinflusst sowohl ∆FHaftung als auch ∆YI.  
 
 
Abb. 67: Verlauf von a) relativer Haftungsänderung (∆FHaftung) bezogen auf die Initialhaftung von 
Folie Nr.8 und b) absoluter Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) während der UV-Alterung bei 
50°C jeweils in Abhängigkeit von Restvernetzergehalt, Silankonzentration und Vinylacetatgehalt 
(VA-Gehalt) der EVA-Folie  
 
Bis zu einer UV-Dosis von 60 kWh/m² weist Folie Nr.9 im Vergleich zu den Folien Nr.8 und 
Nr.10 einen langsameren Haftungsverlust auf. Erst danach ist auch bei dieser Probe ein Abfall 
bis unterhalb von 5 N/mm zu erkennen. Dies deutet darauf hin, dass eine minimierte 
Peroxidkonzentration in der Ausgangsfolie die Delaminationswahrscheinlichkeit zumindest bei 
geringer UV-Dosis reduziert.  
 
Der Yellowness Index der Folien Nr.8-10 nimmt mit steigendem Restvernetzergehalt stärker zu, 
was auf eine Abhängigkeit zwischen Vergilbung und unverbrauchtem Peroxid hindeutet. Dieses 
Ergebnis korreliert mit den Vermutungen von Holley[28] und Klemchuk[27], dass der nach der 
Lamination im Polymer verbliebene Vernetzer unter UV-Belastung zur Vergilbung des EVAs 
beiträgt. In der folgenden Diskussion muss daher neben den Additiven Phosphit und 
UV-Absorber auch der Einfluss des Peroxides betrachtet werden. 
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Das im Polymer verbliebene, unverbrauchte Peroxid kann durch Zufuhr von Energie in Form 
von UV-Strahlung aktiviert werden. Dabei kommt es zur Bildung von Radikalen, welche unter 
anderem eine Nachvernetzung des Polymers verursachen können. Gleichzeitig können diese 
Radikale aber auch als Initiatoren der Photooxidation agieren. Auch Wechselwirkungen mit den 
weiteren Additiven, wodurch deren Funktion als Stabilisator vermindert wird, können nicht 
ausgeschlossen werden. 
 
Primär werden die Additive UV-Absorber, HALS und Phosphit eingesetzt, um die durch 
UV-Strahlung initiierte Polymerdegradation zu minimieren, indem sie die zugrundeliegende 
Radikalreaktion unterbrechen (siehe Abb. 14). Die Absorption der energiereichen UV-Strahlung 
durch UV-Absorber und HALS verhindert die Bildung von Primärradikalen und damit die 
Initiierung der Photooxidation. Das Additiv Phosphit dagegen ist, ebenso wie das aus HALS 
gebildete Nitroxylradikal, ein Kettenabbruchreagenz, welches das Polymer bei beginnender 
Oxidation vor weiterem Fortschreiten der Reaktion schützt. Es ist also zu erwarten, dass die mit 
UV-Absorber und/oder HALS stabilisierten Folien im Vergleich zu den phosphithaltigen Proben 
gerade zu Beginn der Alterung einen besseren Schutz gegenüber UV-induzierter Degradation 
bieten. 
 
Die Beurteilung der Stabilisatorwirkung kann mithilfe der IR-Spektren der unverkapselten 
Folien, welche im Anhang A.33-A.34 dargestellt sind, erfolgen. Wie bereits bei Folie Nr.1 (siehe 
Abb. 45a) zu sehen war, kommt es mit fortschreitender Degradation zu einer Abnahme der 
CH2-Bandenintenistät sowie zu einer Verbreiterung der Carbonylbande. Dies ist auch bei den 
Folien Nr.2-8, jedoch in unterschiedlichem Ausmaß, zu beobachten. Für eine bessere 
Vergleichbarkeit der Stabilisatoren werden daher die Änderungen im Bereich der CH2- und 
CO-Bande genutzt. Diese berechnen sich nach Formel (4-4) als Differenz zwischen der 
normierten Fläche zum Zeitpunkt t und der normierten Fläche der ungealterten Probe.  
 
  ∆𝐶𝑥 = (𝐴𝐶𝑥 𝐴720⁄ )𝑡 − (𝐴𝐶𝑥 𝐴720⁄ )0      4-4 
 
In Abb. 68 ist der zeitliche Verlauf von ∆CH2 und ∆CO über die getestete UV-Dosis (DUV) 
dargestellt. Man erkennt bei allen Folien eine Korrelation zwischen Abnahme der CH2- und 
Zunahme der CO-Intensität. Wie aufgrund der fehlenden Stabilisatoren zu erwarten war, weist 
Folie Nr.1 die stärksten spektralen Änderungen auf. Die mit Phosphit stabilisierte Folie Nr.5 
zeigt ein analoges Verhalten, was darauf schließen lässt, dass dieses Additiv keinen effektiven 
Schutz vor Photooxidation bietet. 
 
Die Zugabe des Additiv HALS verlangsamt die Degradation zu Beginn der Alterung deutlich. 
Erst nach einer UV-Dosis von 71 kWh/m² sind signifikante Änderungen zu erkennen. Denkbar 
ist, dass ab diesem Zeitpunkt ein Großteil des Amins durch UV-Absorption und gleichzeitiger 
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Reaktion mit Sauerstoff in das Nitroxylradikal umgewandelt wurde. Damit ist eine weitere 
Stabilisation durch HALS erst bei einsetzender Polymerdegradation möglich.  
 
 
Abb. 68: Intensitätsänderungen im Bereich der CH2-Bande (∆CH2) und der CO-Bande (∆CO) der 
unverkapselten Folien Nr.1-8 während der UV-Alterung bei 50°C in Abhängigkeit von der   
UV-Dosis (DUV)[104] 
ACH2 = 3000-2800cm-1, ACO = 1805-1550cm-1 und A720 = 735-710cm-1 
 
Überraschenderweise erhöht die Anwesenheit des UV-Absorbers die UV-Resistenz des EVAs 
gegenüber Photooxidation nicht. Eine mögliche Ursache könnte die Verteilung des Additivs 
innerhalb der Folie sein. Aufgrund des Herstellungsverfahrens (Extrusion) ist der UV-Absorber 
gleichmäßig über die gesamte Foliendicke verteilt. Er zeigt aber nur an der Oberfläche einen 
effektiven Schutz vor UV-Strahlung. Die stattfindende Polymerdegradation deutet darauf hin, 
dass in der zur Verfügung stehenden Zeit nicht genügend UV-Absorber an die Oberfläche 
migriert, um den Initiierungsschritt der Photooxidation zu unterbinden.  
 
Die beste Stabilisierung gegenüber UV-induzierter Degradation weisen die Folien mit einer 
Kombination aus UV-Absorber und HALS auf, was auf einen Synergismus beider Stabilisatoren 
hinweist. In der Anfangsphase bietet das HALS ausreichend Schutz gegenüber Photooxidation 
(analog den Folien Nr.3 und Nr.7). In dieser Zeit kann sich der UV-Absorber an der 
Polymeroberfläche ansammeln, um das Polymer nach der Umwandlung des Amins in das 
Nitroxylradikal weiterhin effektiv vor UV-Strahlung zu schützen. 
 
Diese allgemeine Tendenz der Wirksamkeit der einzelnen Additive als Stabilisator 
(Phosphit < UV-Absorber < HALS) bestätigt sich auch bei der Auswertung der IR-Spektren der 
Folien A-C. Diese sind in Abb. 69 dargestellt. Trotz deutlich höherer Additivkonzentrationen im 
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Vergleich zu den Folien Nr.2 (mit UV-Absorber) und Nr.5 (mit Phosphit) zeigen auch die 
Folien A (UV-Absorber) und C (Phosphit) während der UV-Alterung eine Abnahme der 
CH2-Intensität sowie eine Verbreiterung der CO-Bande, wobei diese Änderungen bei der 
phosphithaltigen Probe deutlich stärker ausgeprägt sind. Bei Folie B dagegen sind bis 
15 kWh/m² keine entsprechenden Änderungen erkennbar. Danach war aufgrund der 
mechanischen Änderung der Folie (klebrig, weich) vorerst keine Messung mehr möglich. Nach 
einer UV-Dosis von 72 kWh/m² wies die Folie eine erneute Materialänderung auf 
(Versprödung), welche eine Messung ermöglichte. Zu diesem Zeitpunkt ist die 
Polymerdegradation ähnlich wie bei Folie Nr.3 (mit HALS) deutlich zu erkennen. 
 
 
Abb. 69: ATR-FTIR-Spektren der Folien A-C während der UV-Alterung bei 50°C  
Für eine übersichtlichere Darstellung ist die x-Achse zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen.  
 
Die Auswertung der additivspezifischen Banden ergab bei Folie A trotz offensichtlich 
stattfindender EVA-Oxidation keine signifikanten Änderungen während der Alterung. Die dem 
UV-Absorber zugehörigen Banden, vor allem im Bereich der C=C-Schwingung, bleiben in ihrer 
Intensität und Lage unverändert. Dies deutet darauf hin, dass der UV-Absorber auch nach 
72 kWh/m² unverändert im Polymer vorliegt. 
 
Bei Folie B sind nach 4 kWh/m² die Banden bei 3415 cm-1 und 2900 cm-1 nicht mehr 
detektierbar. Dies kann ein Hinweis auf die Bildung des Nitroxylradikals sein. Ansonsten sind 
auch nach 15 kWh/m² keine signifikanten Änderungen im Bereich der additivspezifischen 
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Banden zu erkennen. Dies kann mit der Bildung von NO∙ erklärt werden, da die 
NO-Schwingung im selben Bereich wie die NH-Bindung zu finden ist.[47][99] Nach 72 kWh/m² 
kann anhand der IR-Spektren keine Aussage mehr über die Stabilität des HALS getroffen 
werden, da die schlechte Bandentrennung keine detaillierte Auswertung mehr zulässt.  
 
Ähnliches gilt für das Phosphit. Auch bei Folie C ist aufgrund der fortgeschrittenen 
Polymerdegradation keine Verfolgung eines eventuell stattfindenden Phosphitabbaus möglich. 
Es zeigt sich aber erneut, dass das Phosphit während der UV-Alterung nicht zur Stabilisierung 
des EVA beiträgt. 
 
Bestätigt werden die Ergebnisse der IR-Spektroskopie der Folien A-C durch die durchgeführten 
GC/MS-Messungen an Folie Nr.8. In Abb. 70 sind die Chromatogramme vor und nach 
19 kWh/m² sowie 36 kWh/m² UV-Alterung zu sehen. Die Zuordnung der einzelnen Peaks 
erfolgte bereits ausführlich in Abschnitt 4.4.2.4 und kann Tab. 13 entnommen werden.  
 
 
Abb. 70: GC/MS-Chromatogramme der Folie Nr.8 nach 0kWh/m², 19kWh/m² und 36kWh/m² 
UV-Alterung bei 50°C 
 
Die Auswertung der Peakintensitäten zeigt, dass der UV-Absorber (Peak 10) nach der 
UV-Alterung unverändert im Polymer vorliegt. Das Additiv HALS (Peak 11) dagegen kann 
bereits nach einer UV-Dosis von 19 kWh/m² nicht mehr nachgewiesen werden, was eine 
Reaktion des Amins bestätigt. Das wahrscheinlich gebildete Nitroxylradikal kann aufgrund 
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seiner hohen Reaktivität nicht mittels GC/MS nachgewiesen werden. Über das Verhalten des 
Additivs Phosphit (Peak 9) kann auch hier, wie schon bei der DHT-Alterung, keine Aussage 
getroffen werden, da lediglich eine indirekte Bestimmung anhand der Phenole möglich ist. Wie 
bereits in Abschnitt 4.4.2.4 erwähnt, stammen diese zwar eindeutig vom Phosphit. Deren 
Bildungsweg kann jedoch nicht nachvollzogen werden. 
 
Die Auswertung der IR-Spektren der Folien A-C sowie die GC/MS-Messungen an Folie Nr. 8 
zeigen, dass der UV-Absorber innerhalb der unverkapselten Folie zwar nicht degradiert aber 
auch bei erhöhter Konzentration keinen vollständigen Schutz vor Polymeroxidation bietet. Das 
Additiv HALS dagegen schütz das Polymer bis 15 kWh/m² ausreichend vor Degradation, wobei 
es anscheinend selbst zum Nitroxylradikal umgewandelt wird. Über die Stabilität des Phosphits 
kann keine Aussage getroffen werden. Die IR-Spektren von Folie C und Nr.5 (mit Phosphit) 
zeigen lediglich, dass dieses Additiv die Resistenz des EVAs gegenüber UV-induziertem Abbau 
nicht erhöhen kann.  
 
Da die bisherigen Untersuchungen an den unverkapselten Folien darauf hindeuten, dass es 
während der UV-Alterung zu keinem Abbau der Additive kommt, sollten die in Abb. 47 
(Haftungsänderung) und Abb. 48 (Yellowing) gezeigten Unterschiede zwischen den Folien auf 
den unterschiedlichen Grad der Polymerdegradation zurückzuführen sein. Allerdings ist aus 
Abschnitt 4.3.4.2 bereits bekannt, dass das Frontglas die Photooxidation des EVAs innerhalb 
eines Modules zusätzlich reduziert. Das Ausmaß der UV-Filterwirkung des Glases wird bei der 
Auswertung der IR-Spektren der verkapselten Proben deutlich. Nach der hier getesteten 
UV-Dosis von 138 kWh/m² sind innerhalb der Spektren, welche im Anhang A.35-A.36 zu finden 
sind, bei keiner der Folien signifikante Änderungen zu erkennen. Damit kann eine extensive 
Polymerdegradation als Grund für Haftungsverlust und Yellowing ausgeschlossen werden. Als 
Ursache kommen daher nur die Stabilisatoren in Frage. Da die ursprünglich eingesetzten 
Additive keinen direkten Einfluss auf Initialhaftung und Ausgangsfarbe des EVAs haben (vgl. 
Abb. 23 und Abb. 24), muss von Degradationsreaktionen der Stabilisatoren während der 
Alterung ausgegangen werden. Naheliegend ist der Abbau von UV-Absorber und Phosphit, 
wobei die gebildeten Produkte Einfluss auf das Haftungs- und Farbverhalten von EVA haben. 
Mögliche Degradationsprodukte des Additivs HALS dagegen beeinflussen die genannten 
Eigenschaften nicht. 
 
Diese widersprüchlichen Ergebnisse lassen vermuten, dass das Verhalten der verwendeten 
Stabilisatoren stark durch die Verkapselung beeinflusst wird. Daher muss die Stabilität der 
Additive innerhalb der verkapselten Folien neu bewertet werden. 
 
Die Ergebnisse der UV/VIS-Spektroskopie legen nahe, dass es während der UV-Alterung zu 
einem Abbau des UV-Absorbers kommt. Die in Abb. 66 gezeigte Zunahme der Transmission 
bei 360 nm für die mit UV-Absorber stabilisierten Folien deutet auf eine Abnahme des 
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Absorptionsvermögens dieses Additivs während der Alterung hin. Da der zugrundeliegende 
Wirkmechanismus des UV-Absorbers (siehe Abschnitt 2.6.5) aber zu keinem Verbrauch des 
Stabilisators führt, kann diese Reduktion nur mit einer Abnahme des Stabilisatorgehalts erklärt 
werden. Bestätig wird diese Vermutung durch die Arbeiten von Pern et al.[20] und Shigekuni et 
al.[49], die eine Verringerung der UV-Absorberkonzentration in EVA nach künstlicher 
UV-Alterung nachweisen konnten. 
 
Pickett beschreibt drei mögliche Wege, die zu einem Verlust des UV-Absorbers in Polymeren 
führen.[105] Dabei handelt es sich um physikalischen Verlust durch Migration, Oxidation nach 
Deprotonierung in basischer Umgebung und Reaktion mit Oxidationsprodukten des 
Matrixpolymers, wobei in dem hier betrachteten Fall vor allem Letzteres von Bedeutung sein 
sollte. In Abb. 71 sind mögliche Degradationsreaktionen des UV-Absorbers zusammengefasst.  
 
 
Abb. 71: Mögliche Degradationsreaktionen des UV-Absorbers durch a) H-Abstraktion und 
b) Bindungsbruch 
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Eingeleitet werden kann die Photooxidation des UV-Absorbers durch die Abstraktion des 
phenolischen H-Atoms durch Radikale. Dies geschieht bevorzugt im angeregten Zustand, was 
erklärt, warum eine entsprechende Reaktion unter UV-Ausschluss nicht zu beobachten ist. Als 
Folgereaktion ist eine Rekombination zweier UV-Absorbermoleküle denkbar (Abb. 71a).[27] 
Desweiteren ist bekannt, dass die Bildung des Übergangszustandes durch intermolekulare 
Wasserstoffbrückenbindungen verhindert wird. Dadurch reduziert sich einerseits die Wirkung 
des UV-Absorbers als Lichtstabilisators. Andererseits kann es in diesem Zustand unter 
Einwirkung von UV-Strahlung zum Bindungsbruch kommen. In Gegenwart von Sauerstoff ist die 
Bildung von Benzoesäure und eines phenolischen Produktes die Folge (Abb. 71b).[60] 
 
Hinweise auf Degradation von Phosphit und HALS konnten anhand der vorliegenden Daten 
nicht gefunden werden. Es ist allerdings zu bedenken, dass vor allem das Phosphit in 
radikalreicher Umgebung Nebenreaktionen eingehen kann, die unter anderem die Abspaltung 
von Phenolen beinhalten (siehe Abb. 51). 
 
Haftungsverlauf 
Die in Abb. 64 dargestellten Ergebnisse der Haftungsmessungen zeigen, dass der UV-Absorber 
bereits nach 30 kWh/m² einen nahezu vollständigen Verlust der Haftung bedingt. Gleichzeitig ist 
in Abb. 67 zu erkennen, dass eine Verringerung des Restvernetzergehalts den Haftungsverlust 
zumindest zu Beginn der UV-Alterung minimiert. Demnach muss bei der folgenden Diskussion 
neben dem UV-Absorber auch die Wirkung des im Polymer verbliebenen, unverbrauchten 
Peroxids auf die Haftung berücksichtigt werden.  
 
Bereits in Abschnitt 4.3.4.2 wurde erklärt, dass es während der UV-Alterung zu einer 
Aktivierung des Restvernetzers kommt, was einerseits zu einer Zunahme des 
Vernetzungsgrades und andererseits zu einer Erhöhung der Anzahl an 
Silan-Polymer-Bindungen führen kann. Folglich sollte eine Erhöhung des Restvernetzergehalts 
in einem verbesserten Haftungsverhalten resultieren. Der Haftungsverlauf der Folien Nr.8-10 
(Abb. 67) zeigt jedoch eine Verschlechterung der Haftung mit zunehmendem Peroxidgehalt, 
was dieser Schlussfolgerung wiederspricht. Grund dafür ist, dass der Entstehung der neuen 
Bindungen die plötzliche Bildung gasförmiger Reaktionsprodukte des Peroxids (siehe Abb. 57) 
entgegen steht. Diese können aufgrund der Verkapselung nur langsam aus dem Laminat 
heraus diffundieren und führen bei lokaler Anreicherung zu einer Abnahme der Haftung. Es 
scheint, als ob bei Reduzierung der Ausgangskonzentration an Peroxid (Folie Nr.9) die 
Nachvernetzung an Bedeutung gewinnt, wohingegen bei Verdopplung der Peroxidkonzentration 
(Folie Nr.10) die Haftung aufgrund der erhöhten Gasbildung reduziert wird. 
 
Dieses Gegenspiel sollte allerdings keinen Einfluss auf den Haftungsverlauf der Folie Nr.1-8 
haben, da bei diesen Proben mit einem gleichen Restvernetzergehalt zu rechnen ist. Lediglich 
bei Folie Nr.7 kann vermutet werden, dass die nachträgliche Bindungsbildung aufgrund der 
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schlechteren Initialhaftung dieser Probe (siehe Abb. 23) Ursache für die beobachtete 
Haftungszunahme zu Beginn der Alterung ist.  
 
Nach 138 kWh/m² ist sowohl bei Folie Nr.7 (mit Phosphit, mit HALS) als auch bei Nr.1 
(unstabilisiert) und Nr.3 (mit HALS), die bis 60 kWh/m² keine Änderungen der Haftung 
aufweisen, ein Haftungsverlust um rund 15 % (Nr.3 und 7) bzw. 25 % (Nr.1) zu erkennen.  
 
Bei den Proben Nr.2, 4 und 8 (mit UV-Absorber) ist bereits nach 30 kWh/m² ein nahezu 
vollständiger Haftungsverlust zu beobachten. Die in Abb. 71 gezeigten Degradationsreaktionen 
des UV-Absorbers können unter anderem zur Bildung von Benzoesäure führen, die sich 
aufgrund ihrer Hydrophilie an der Grenzfläche Glas-EVA anreichern und dort mögliche 
Bindungsbrüche katalysieren kann.[104] 
 
Yellowing 
Die in Abb. 65 dargestellten Ergebnisse der Farbmessungen deuten darauf hin, dass sowohl 
UV-Absorber als auch Phosphit am Vergilbungsprozess beteiligt sind. Dabei verursacht das 
Phosphit im Vergleich zum UV-Absorber eine stärkere Zunahme von ∆YI, wobei die intensivste 
Gelbfärbung bei Kombination beider Stabilisatoren zu erkennen ist. Die Anwesenheit des 
Additivs HALS führt bei allen Folien zu einer Minimierung der Farbänderung, wobei dieser 
Effekt bei den phosphithaltigen Proben besonders stark ausgeprägt ist. 
 
Diese Ergebnisse decken sich mit Literaturberichten, in denen während der UV-Alterung ein 
Zusammenhang zwischen Yellowing und der Anwesenheit einiger Additive beobachtet wurde. 
Peike et al.[30] und Shigekuni et al.[49] vermuteten, dass die Vergilbung von EVA durch die 
Degradation eines phenolischen Stabilisators verursacht wird. Klemchuk et al.[27] dagegen 
schlussfolgerten, dass die durch den Restvernetzer initiierte Degradation des UV-Absorbers für 
die Farbänderung verantwortlich ist.  
 
Sowohl die Photodegradation des Phosphits (siehe Abb. 51) als auch des UV-Absorbers (siehe 
Abb. 71) führt zur Bildung phenolischer Produkte, die aufgrund ihrer Eigenfärbung das 
Yellowing innerhalb von PV-Modulen verursachen können.[104] Da die phosphithaltigen Folien 
eine stärkere Gelbfärbung aufweisen als diejenigen mit UV-Absorber kann man schlussfolgern, 
dass die Phosphitdegradation schneller verläuft als der Abbau des UV-Absorbers. In Gegenwart 
von HALS reduziert sich die Vergilbung bei allen Folien, was in logischer Konsequenz eine 
verringerte Degradation der Stabilisatoren bedeutet. HALS agiert nach der Umwandlung zum 
Nitroxylradikal als Radikalfänger, wodurch die Anzahl der Radikale innerhalb des Polymers 
reduziert wird. Dies bedeutet gleichzeitig eine verminderte Reaktion zwischen Radikalen und 
UV-Absorber bzw. Phosphit, womit deren Abbau verringert wird. 
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In Abb. 67 ist zu erkennen, dass die Zunahme des Restvernetzergehaltes zu einer Zunahme 
der Vergilbung führt. Dies kann ebenfalls mit der radikalinduzierten Degradation von 
UV-Absorber und Phosphit begründet werden. Je höher der Gehalt an unverbrauchtem 
Vernetzer desto mehr Radikale stehen nach Aktivierung des Peroxids für die entsprechenden 
Reaktionen zur Verfügung.  
 
Transmissionsverlauf 
Die Differenzspektren der Transmission, welche in Abb. 66 dargestellt sind, zeigen, dass die 
Proben ohne UV-Absorber sowohl im UV- als auch im VIS-Bereich nach 19 kWh/m² eine 
einmalige Abnahme der Transmission aufweisen, welche auch bei fortschreitender Alterung 
konstant bleibt. Der maximale Transmissionsverlust tritt bei 320 nm auf.  
 
Die Folien mit UV-Absorber zeigen ein unterschiedliches Verhalten. Diese Proben weisen 
einerseits eine Transmissionszunahme bei 360 nm auf, die mit dem Abbau des UV-Absorbers 
zu erklären ist. Andererseits ist auch eine zeitabhängige Abnahme der Transmission im 
VIS-Bereich zu beobachten.  
 
In Abb. 72 ist der Verlauf der integralen Transmissionsänderung zwischen 400 – 700 nm 
(∆ΣT400-700nm) und die Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) über die getestete UV-Dosis 
dargestellt. Man erkennt bei allen Proben, dass die Zunahme der Vergilbung mit der Abnahme 
der Transmission im VIS-Bereich korreliert.  
 
 
Abb. 72: Verlauf der Änderung der integralen Transmission zwischen 400-700nm (∆ΣT400-700nm) und 
der Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) für die Folien Nr.1-8 während der UV-Alterung bei 50°C 
Auf die Darstellung von ∆ΣT400-700nm für Folie Nr.6 wurde aufgrund der Delamination dieser Probe 
verzichtet. 
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Bei den Proben mit UV-Absorber ist eine zeitliche Änderung von Transmission und Vergilbung 
zu erkennen, die auf die fortlaufende Degradation des UV-Absorbers zurückzuführen ist. Die 
Folien Nr.1, 3, 5 und 7 (ohne UV-Absorber) weisen eine einmalige Änderung nach 19 kWh/m² 
auf. Trotz zunehmender UV-Dosis sind mit Ausnahme der Vergilbung bei Nr.5 im Anschluss 
keine signifikanten Änderungen von Transmission und YI zu erkennen. Daraus kann man 
schlussfolgern, dass die Phosphitdegradation überwiegend in der Anfangsphase der Alterung 
stattfindet.[104] 
 
4.4.3.5 Zusammenfassung 
Die Auswertung der IR-Spektren der unverkapselten Folien Nr.1-8 zeigt, dass die einzelnen 
Additive das EVA in unterschiedlichem Maße vor Photooxidation schützen. Phosphit hat keinen 
Einfluss auf die UV-Stabilität des Polymers und auch die Zugabe des UV-Absorbers erhöht die 
Resistenz des EVAs gegenüber Degradation überraschenderweise nicht. Lediglich der 
HALS-Stabilisator ist in der Lage den Polymerabbau zu reduzieren. Den besten Schutz bietet 
die Kombination von UV-Absorber und HALS. 
 
Während der weiteren Auswertung zeigte sich, dass die Verkapselung in einem Modul einen 
signifikanten Einfluss auf die Stabilität der Additive hat. Daher sollten bei der Untersuchung von 
EVA als Einbettmaterial stets Prüfkörper verwendet werden, die dem Aufbau im Endgebrauch 
entsprechen. 
 
Die Transmissionsmessungen zeigen, dass es während der UV-Alterung zu einem Abbau des 
UV-Absorbers kommt. Die Degradationsprodukte führen einerseits zu einer Reduktion der 
Haftung an der Grenzfläche EVA-Glas und andererseits zu einer Zunahme der Vergilbung. 
Auch das Phosphit scheint unter UV-Belastung Nebenreaktionen zu unterliegen, wobei die 
gebildeten Produkte ebenfalls zu einer Zunahme von ∆YI führen. 
 
Das Additiv HALS beeinflusst weder den Haftungs- noch den Farb- bzw. Transmissionsverlauf 
des unadditiverten EVAs. In Gegenwart von UV-Absorber und Phosphit ist es allerdings nach 
Umwandlung zum Nitroxylradikal in der Lage die Degradation der Stabilisatoren und damit 
indirekt den Haftungsverlust und die Vergilbung zu minimieren. Grund dafür ist die Funktion von 
NO∙ als Radikalfänger. 
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4.5 Schlussfolgerungen aus den Alterungsversuchen der 
Spezialfolien 
Anhand der durchgeführten Bewitterungsversuche lassen sich folgende Aussagen hinsichtlich 
Haftungsverhalten, Farbänderung und Transmissionsverlauf treffen:  
- Der Haftungsverlust ist auf den Bindungsbruch an der Grenzfläche EVA-Glas 
zurückzuführen. Dabei handelt es sich um Hydrolysereaktionen, die durch Zunahme der 
Luftfeuchte beschleunigt werden. Eine Temperaturerhöhung hat nur einen indirekten 
Einfluss auf diesen Mechanismus, da dadurch lediglich die vorgelagerte 
Wasserdiffusion begünstigt wird. Unter UV-Belastung führt die Nachvernetzung durch 
Aktivierung des verbliebenen, unverbrauchten Peroxids zu einer anfänglichen 
Stabilisierung der Haftung.  
- Ursache für die Vergilbung des Grundmaterials ist ein temperaturgetriebener 
Mechanismus, der zu einer Abnahme der Anzahl an Acetatseitenketten führt. Mit 
zunehmendem VA-Gehalt der Folie nimmt die Gelbfärbung zu. Zusätzlich trägt das 
Peroxid nach Aktivierung zur Vergilbung bei. Je höher der Restvernetzergehalt desto 
stärker ist die Farbänderung der Folie. 
- Die Transmissionsänderung ist eine direkte Folge der bereits genannten Reaktionen, 
die zu Haftungsabnahme und Vergilbung führen. Zusätzlich wird die 
Lichtdurchlässigkeit durch den Wassergehalt der Folie und den Grad der physikalischen 
Alterung bestimmt.  
- Innerhalb der IR-Spektren der verkapselten Folien sind weder während der 
Temperatur-Feuchte- noch der UV-Alterung signifikante Änderungen zu erkennen, die 
auf fortgeschrittene Polymerdegradation hindeuten. 
Zusätzlich können anhand der Alterungsversuche an den Spezialfolien folgende 
Schlussfolgerungen hinsichtlich der einzelnen Additive getroffen werden: 
- Ein Haftvermittler ist erforderlich, um eine ausreichend hohe Haftung zu erzielen. Die 
Silankonzentration beeinflusst die Initialhaftung aber nicht das Alterungsverhalten 
während der Bewitterung. 
- Ein Vernetzer ist zwingend notwendig, um die Quervernetzung des EVAs und die 
damit zusammenhängende Verkapselung der Zellen im Modul zu erzielen. Je 
niedriger die Peroxidkonzentration umso geringer ist die 
Delaminationswahrscheinlichkeit und der Grad der Vergilbung. 
- Die Vergilbung des EVAs reduziert sich mit sinkendem VA-Gehalt. Er sollte jedoch 
aufgrund der geforderten Materialeigenschaften nicht unter 28 % liegen. Ein Einfluss 
auf den Haftungs- oder Transmissionsverlauf während der Alterung war nicht zu 
beobachten. 
- Der UV-Absorber zeigt während der Temperatur-Feuchte-Lagerung keinen Einfluss 
auf die untersuchten Eigenschaften. Unter Einwirkung von UV-Strahlung ist jedoch 
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eine immense Reduzierung der Haftung sowie eine starke Gelbfärbung der Proben 
bei Anwesenheit dieses Stabilisators zu beobachten. Als Ursache wird die 
Photodegradation des UV-Absorbers zu Benzoesäure und einem phenolischen 
Produkt angenommen. 
- Das Phosphit führt bei allen durchgeführten Alterungsversuchen zur Verringerung der 
Haftung und zu einer Zunahme der Vergilbung. Damit einhergehend sind starke 
Transmissionsänderungen vor allem im sichtbaren Spektralbereich zu beobachten. Es 
wird angenommen, dass das während der Degradation von Phosphit gebildete 
Nonylphenol verantwortlich für die Vergilbung der Folie ist. 
- Das Additiv HALS ist unter UV-Belastung in der Lage den EVA-Abbau und dessen 
Folgen zu reduzieren. Bei Einwirkung hoher Temperatur und Feuchte kann das Amin 
den Haftungsverlust minimieren, solange es selbst keinen Reaktionen unterliegt. Bis 
zu diesem Zeitpunkt ist auch kein Einfluss auf die Vergilbung zu erkennen. Als 
mögliche Reaktionen, die zu einer Gelbfärbung von EVA führen, wird die Oxidation 
des Additivs HALS angenommen, wobei es zur Bildung eines Piperidonderivates 
kommt. 
 
Die zugrundeliegenden Ergebnisse legen nahe, dass eine Folie mit folgender 
Zusammensetzung die bestmögliche Stabilität beim Einsatz als Einbettmaterial von 
c-Si PV-Modulen bietet: 
 
EVA (28% VA-Gehalt) mit Peroxid (0,75 Gew%), Silan (0,2 Gew%) und HALS (0,1 Gew%) 
 
Dabei ist jedoch zu bedenken, dass die angegebenen Konzentrationen im Rahmen weiterer 
Versuche überprüft und gegebenenfalls angepasst oder verbessert werden sollten. 
 
Ein niedriger VA-Gehalt der EVA-Folie führt dazu, dass während der Alterung potentiell weniger 
Essigsäure gebildet werden kann. Damit sollten alle Prozesse, deren direkte oder indirekte 
Ursache die HAc-Bildung ist, langsamer verlaufen. Dazu zählen unter anderem die Katalyse 
von Hydrolysereaktionen, die zu Delamination führen, und die Problematik der Zell- und 
Verbinderkorrosion.  
 
Der verringerte Peroxidgehalt hat eine geringere Delaminationswahrscheinlichkeit und eine 
Minimierung der Vergilbung zur Folge. Allerdings erhöht sich dadurch die Laminationszeit, was 
zu einer Zunahme der Produktionskosten führt. Das Kosten-Nutzen-Verhältnis sollte im 
Rahmen einer Wirtschaftlichkeitsprüfung betrachtet werden. 
 
Die Untersuchungen haben gezeigt, dass die Anwesenheit eines Haftvermittlers die 
Delaminationsproblematik drastisch reduziert. Die Art des Additivs wurde jedoch nicht 
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betrachtet, sodass nicht mit Sicherheit gesagt werden kann, dass das eingesetzte Alkoxysilan 
auf Methyacrylbasis die bestmögliche Wahl ist. Alternativ könnte der Einsatz von Aminosilanen 
in Betracht gezogen werden. 
 
Die Additive UV-Absorber und Phosphit zeigen keinerlei stabilisierende Wirkung. Ihr Einfluss 
auf Delamination und Vergilbung ist jedoch deutlich zu erkennen. Daher sollte auf den Einsatz 
dieser Stabilisatoren verzichtete werden. 
 
Die Versuche haben gezeigt, dass lediglich HALS in der Lage ist das Einbettmaterial effektiv 
vor Alterungserscheinungen zu schützen. Unter UV-Einfluss führt es zu einer Stabilisierung des 
EVAs und damit zu einer Minimierung der Vergilbung sowie des Haftungs- und 
Transmissionsverlusts. Während der Temperatur-Feuchte-Alterung trägt es zur Reduzierung 
des Haftungsverlusts bei, solange es selbst keinen Reaktionen unterliegt.  
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4.6 Alterung kommerzieller Folien 
4.6.1 Einführung 
Im Rahmen dieser Arbeit wurden neben den Spezialfolien auch zwei kommerzielle EVA-Folien 
untersucht. Für diese Proben ist die Additivzusammensetzung jedoch nicht im Detail bekannt. 
Anhand der Sicherheitsdatenblätter[106-107] kann allerdings eine grobe Zusammensetzung 
abgeleitet werden. Beide EVA-Folien enthalten demnach ein organisches Peroxid sowie ein 
organisches Silan. Desweiteren ist in Folie Nr.17 ein UV-Absorber und ein Lichtstabilisator 
enthalten. Die Angaben bei Nr.18 sind nicht ganz so eindeutig, da es sich nur um das 
Datenblatt der Produktreihe und nicht der speziellen Folie selbst handelt. Demnach könnte 
dieses Material ein Phenol und ein ungesättigtes Isocyanat enthalten. 
 
In Abb. 73 sind die Transmissionsspektren der ungealteren Folie Nr.17 und Nr.18 dargestellt. 
Zum besseren Vergleich ist zusätzlich die unadditivierte Folie Nr.1 zu sehen. Oberhalb 400 nm 
sind keine Unterschiede im Transmissionsverhalten der kommerziellen Folien zu erkennen. 
Allerdings weisen sie im Vergleich zu Nr.1 eine reduzierte Lichtdurchlässigkeit im UV-Bereich 
auf. Bei Nr.17 ist dies eindeutig auf den UV-Absorber zurückzuführen. Der ähnliche UV-cut off 
von Nr.18 lässt vermuten, dass auch in dieser Folie ein UV-Absorber enthalten ist. Ein 
deutlicher Unterschied zwischen den kommerziellen EVA-Folien ist bei 320 nm zu beobachten. 
An dieser Stelle ist bei Nr.17 ein Transmissionsmaximum zu erkennen, wohingegen Nr.18 keine 
Auffälligkeit in diesem Bereich zeigt. 
 
 
Abb. 73: Transmissionskurven der ungealterten, kommerziellen Folien Nr.17-18 im Vergleich zur 
unstabilisierten Folie Nr.1 
 
Auch anhand der Farbwerte kann geschlussfolgert werden, dass in Folie Nr.18 ein UV-Absorber 
enthalten ist. In Tab. 14 sind die L*-, a*- und b*-Werte der kommerziellen Folien und zusätzlich 
jene der unadditivierten Folie Nr.1 angegeben. Im Vergleich zu Nr.1 haben Nr.17 und Nr.18 
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einen kleineren a*-Wert und einen größeren b*-Wert. Die L*-Werte unterscheiden sich nicht. 
Diese Beobachtungen wurden auch bei den Spezialfolien, welche einen UV-Absorber enthalten, 
gemacht (siehe Abschnitt 4.2.3). Zusätzlich sind in Tab. 14 die initialen Haftkräfte an der 
Grenzfläche EVA-Glas angegeben. Der Grenzwert von 5 N/mm wird bei allen Proben deutlich 
überschritten, wobei man eine Zunahme in folgender Reihenfolge erkennt: Nr.17 < Nr.1 < Nr,18. 
Tab. 14: Haftung und Farbwerte der ungealterten, kommerziellen Folien Nr.17-18 im Vergleich zur 
ungealterten, unadditivierten Folie Nr.1  
Folie L* a* b* Haftung [N/mm] 
Nr.1 51,58 0,89 -1,52 19,9 
Nr.17 51,49 0,68 -1 14,9 
Nr.18 52,18 0,76 -1,21 24,7 
 
4.6.2 Ergebnisse der Haftungsmessungen 
In Abb. 74 sind die relativen Haftungsänderungen der kommerziellen Folien Nr.17 und Nr.18 
während der Temperatur-Feuchte-Alterung dargestellt. Ausgewertet wurden lediglich die 
Messungen bis 1000 h Alterung, da es anschließend stets zur Trennung zwischen EVA und 
Backsheet kam und diese Messwerte damit ungeeignet für die Bewertung des 
Haftungsvermögens sind. 
 
 
Abb. 74: Zeitlicher Verlauf der relativen Haftungsänderung (∆FHaftung) der kommerziellen Folien 
Nr.17-18 während der Temperatur-Feuchte-Alterung bei a) nahezu konstanter absoluter Feuchte 
(275g/m³) und b) konstanter Temperatur (85°C) 
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Unabhängig von Temperatur und Feuchte ist für beide Folien ein unterschiedliches 
Haftungsverhalten zu erkennen. Abb. 74a zeigt den Einfluss der Temperatur. Folie Nr.17 weist 
bei 85 °C und 95 °C eine Zunahme der Haftung um 25 % auf. Im Gegensatz dazu ist bei 75 °C 
ein Haftungsverlust von 15 % zu beobachten. Folie Nr.18 zeigt bei allen Temperaturen eine 
Abnahme der Haftung mit zunehmender Alterungszeit, wobei keine eindeutige 
Temperaturabhängigkeit des zugrundeliegenden Mechanismus festzustellen ist. Der maximal 
beobachtet Haftungsverlust von 44 % tritt nach 1000 h Alterung bei 85 °C auf. 
 
Abb. 74b zeigt den Einfluss der Feuchte auf den Haftungsverlauf. Für Folie Nr.17 ist bis 
85 % rH ein Anstieg der Haftung um 25 % zu erkennen. Eine weitere Zunahme der relativen 
Feuchte führt jedoch zu einem deutlichen Abfall der Haftung um bis zu 45 %. Im Vergleich dazu 
nimmt die Haftung bei Folie Nr.18 bei allen untersuchten Feuchten mit zunehmender 
Alterungsdauer ab. Es ist jedoch keine eindeutige Feuchteabhängigkeit des Haftungsverlusts zu 
erkennen. Der größte Haftungsverlust von 44 % zeigt sich bei 85 % rH. 
 
Auch unter UV-Belastung weisen die Folien Unterschiede im Haftungsverhalten auf. Abb. 75 
zeigt die relative Haftungsänderung beider Proben während der UV-Alterung. Bei Folie Nr.17 ist 
bei allen Temperaturen eine Zunahme der Haftung um 70 % zu Beginn der Alterung zu 
erkennen. Nach 15 kWh/m² ist bei allen Temperaturen ein kontinuierlicher Abfall der Haftung zu 
beobachten.Der angedeutete unterschiedliche Verlauf bei 50 °C kann mit der fehlenden 
Zwischenmessung bei DUV kleiner 30 kWh/m² begründet werden. Folie Nr.18 weist sofort nach 
Beginn der Alterung einen Haftungsverlust auf, wobei nach 138 kWh/m² ein nahezu 
vollständiger Verlust der Haftfähigkeit zu beobachten ist. Eine Temperaturabhängigkeit ist bei 
beiden Proben nicht zu erkennen. 
 
 
Abb. 75: Verlauf der relativen Haftungsänderung (∆FHaftung) der kommerziellen Folien Nr.17-18 
während der UV-Alterung 
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4.6.3 Ergebnisse der Farbmessungen 
In Abb. 76 ist die absolute Änderung des Yellowness Indexes in Abhängigkeit von Temperatur 
(Abb. 76a) und Feuchte (Abb. 76b) für die kommerziellen Folien dargestellt. Beide weisen für 
alle Bedingungen eine Zunahme von ∆YI mit steigender Alterungszeit auf. Lediglich für Folie 
Nr. 18 ist bei der Alterungstemperatur von 75°C ein unterschiedliches Verhalten zu erkennen. 
YI bleibt nach 500 h Alterung nahezu konstant. 
 
Die Ergebnisse zeigen, dass die Temperaturerhöhung zu einer Beschleunigung der Vergilbung 
führt, wohingegen die Feuchte keinen Einfluss auf den Verlauf der Farbänderung hat. Die 
größte Änderung des Yellowness Indexes ist bei beiden Folien nach 2000 h Alterung bei 95 °C 
zu erkennen. Mit ∆YI = 7,6 für Nr.17 und ∆YI = 8 für Nr.18 ist die Farbänderung jedoch nur für 
das geübte Auge sichtbar. 
 
 
Abb. 76: Zeitlicher Verlauf der absoluten Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) der 
kommerziellen Folien Nr.17-18 während der Temperatur-Feuchte-Alterung bei a) nahezu konstanter 
absoluter Feuchte (275g/m³) und b) konstanter Temperatur (85°C) 
 
In Abb. 77 ist die absolute Änderung des Yellowness Indexes während der UV-Alterung bei 
unterschiedlichen Temperaturen dargestellt. Mit steigender UV-Dosis ist bei beiden Proben eine 
Zunahme von ∆YI zu erkennen, wobei diese unabhängig von der Temperatur verläuft. Der leicht 
höhere Verlauf bei 50 °C kann auf die fehlenden Zwischenmessungen bei kleinen UV-Dosen 
zurückgeführt werden. Bis 30 kWh/m² zeigen beide Folien nur eine leichte Zunahme von ∆YI. 
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Doch bereits nach 60 kWh/m² ist die Vergilbung mit dem bloßen Auge erkennbar. Am Ende der 
Alterung ist die Vergilbung bei Folie Nr.18 (∆YI = 26) im Vergleich zu Folie Nr. 17 (∆YI = 17) 
stärker ausgeprägt. 
 
 
Abb. 77: Verlauf der absoluten Änderung des Yellowness Indexes (∆YI) der kommerziellen Folien 
Nr.17-18 während der UV-Alterung 
 
4.6.4 Ergebnisse der Transmissionsmessungen 
In Abb. 78 sind die Differenzspektren der Transmission von Folie Nr.17 und Nr.18 während der 
Alterung bei 75 °C, 85 °C und 95 °C dargestellt. Beide EVA-Folien zeigen eine 
Transmissionsabnahme im VIS-Bereich, welche abgesehen von Nr.17 bei 85 °C relativ 
unabhängig von der Alterungszeit auftritt. Deutliche Unterschiede zwischen den Folien sind im 
UV-Bereich zu erkennen. Hier weißt Nr.18 keine Änderungen auf. Bei Nr.17 dagegen kommt es 
zu einer Transmissionszunahme zwischen 370 nm und 380 nm sowie zu einer 
Transmissionsabnahme bei 320 nm.  
 
In Abb. 79 sind die Differenzspektren der Transmission in Abhängigkeit von der Feuchte zu 
sehen. Auch hier treten bei Folie Nr.17 die bereits erwähnten Änderungen zwischen 370 nm 
und 380 nm sowie bei 320 nm auf. Abgesehen von 85 % rH ist jedoch keine 
Feuchteabhängigkeit zu beobachten. Die Verringerung der Transmission im VIS-Bereich nimmt 
bei beiden Folien mit steigender Feuchte leicht zu. 
 
Das bisher gezeigte unterschiedliche Verhalten der zwei kommerziellen Folien hinsichtlich ihrer 
Transmission ist auch unter UV-Belastung zu erkennen. Abb. 80 zeigt die Differenzspektren von 
Nr.17 und Nr.18 im Laufe der UV-Alterung bei 50 °C. Hier ist bei Folie Nr.17 mit zunehmender 
UV-Dosis eine deutliche Transmissionszunahme im UV-Bereich um bis zu 60 % zu erkennen. 
Dagegen ist die Verringerung der Transmission im VIS-Bereich vernachlässigbar gering. 
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Abb. 78: Absolute Änderung der Transmission (∆T) der kommerziellen Folien Nr.17-18 über die 
Wellenlänge (λ) während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C (fabs=konst.=275g/m³) 
 
 
Abb. 79: Absolute Änderung der Transmission (∆T) der kommerziellen Folien Nr.17-18 über die 
Wellenlänge (λ) während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH (T=konst.=85°C) 
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Nr. 18 zeigt bis 101 kWh/m² eine Abnahme der Transmission bei 360 nm. Danach nimmt sie an 
dieser Stelle um bis zu 5 % zu. Im VIS-Bereich dagegen ist ein genau gegenläufiges Verhalten 
zu beobachten. Die Transmission nimmt bis 101 kWh/m² leicht zu und anschließend um bis zu 
7 % bei 410 nm ab. 
 
 
Abb. 80: Absolute Änderung der Transmission (∆T) der kommerziellen Folien Nr.17-18 über die 
Wellenlänge (λ) während der UV-Alterung bei 50 °C 
 
4.6.5 Diskussion 
Vergleicht man den Einfluss von Temperatur und Feuchte auf Haftungsverlauf, Farbänderung 
und Transmissionsverlauf der kommerziellen Folien während der Alterung unter UV-Ausschluss 
mit jenem von Folie Nr.1 als Stellvertreter für die Spezialfolien (siehe Abschnitt 4.3), stellt man 
fest, dass Nr.17 und Nr.18 zum Teil ein deutlich unterschiedliches Verhalten aufweisen. In 
Tab. 15 sind die entsprechenden Ergebnisse zusammengefasst. 
 
Auch unter UV-Belastung sind Unterschiede im Verhalten der kommerziellen und der 
Spezialfolien zu erkennen. Tab. 16 gibt eine Übersicht über die Ergebnisse der UV-Alterung für 
Folie Nr.1 und Nr.17-18. 
 
In der folgenden Diskussion soll versucht werden, die Ursachen für das Haftungs-, Farb- und 
Transmissionsverhalten der kommerziellen Folien zu erklären. Dazu werden die aus den 
Alterungsversuchen der Spezialfolien erworbenen Kenntnisse zum Degradationsverhalten von 
EVA und den enthaltenen Additiven herangezogen. 
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Tab. 15: Einfluss von Temperatur (T) und relativer Luftfeuchte (rH) auf Haftung (∆FHaftung), Yellowing 
(∆YI) und Transmission (∆T) der Folien Nr.1, Nr.17 und Nr.18 unter UV-Ausschluss 
Änderung Parameter Nr.1 Nr.17 Nr.18 
∆FHaftung 
(bis 1000h) 
Zunahme T 
Leichte 
Beschleunigung des 
Haftungsverlusts 
T=75°C: Abnahme 
der Haftung  
T>75°C: Zunahme 
der Haftung 
unabhängig von T 
Kein direkter 
Einfluss der T auf 
den 
Haftungsverlust 
zu erkennen 
Zunahme 
rH 
Beschleunigung des 
Haftungsverlusts 
rH≤85%rH: 
Zunahme der 
Haftung unabhängig 
von rH 
rH=95%rH: deutliche 
Abnahme 
Kein direkter 
Einfluss von rH 
auf den 
Haftungsverlust 
zu erkennen 
∆YI 
Zunahme T 
Beschleunigung der 
Vergilbung 
Beschleunigung der 
Vergilbung 
Beschleunigung 
der Vergilbung 
Zunahme 
rH 
kein Einfluss kein Einfluss kein Einfluss 
∆T 
Zunahme T 
UV-Bereich: 
Beschleunigung der 
Abnahme bei 320nm  
VIS-Bereich: kein 
Einfluss 
UV-Bereich: 
Beschleunigung der 
Zunahme zwischen 
370-380nm 
VIS-Bereich: kein 
Einfluss 
UV-Bereich: kein 
Einfluss 
VIS-Bereich: kein 
Einfluss 
Zunahme 
rH 
UV-Bereich: 
Beschleunigung der 
Abnahme bei 320nm 
VIS-Bereich: 
verstärkte Abnahme 
UV-Bereich: kein 
Einfluss auf 
Zunahme zwischen 
370-380nm 
VIS-Bereich:  
verstärkte Abnahme 
UV-Bereich: kein 
Einfluss 
VIS-Bereich: 
verstärkte 
Abnahme 
 
Tab. 16: Einfluss der Temperatur (T) auf Haftung (∆FHaftung), Yellowing (∆YI) und Transmission (∆T) 
der Folien Nr.1, Nr.17 und Nr.18 während der UV-Alterung 
Änderung Parameter Nr.1 Nr.17 Nr.18 
∆FHaftung Zunahme T 
DUV<15kWh/m²: 
Zunahme unabhängig 
von T 
DUV>15kWh/m²: 
Abnahme unabhängig 
von T 
DUV<15kWh/m²: 
Zunahme 
unabhängig von T 
DUV>15kWh/m²: 
Abnahme 
unabhängig von T 
Abnahme 
unabhängig von T 
∆YI Zunahme T 
Zunahme unabhängig 
von T 
Zunahme 
unabhängig von T 
Zunahme 
unabhängig von T 
∆T T=50°C 
UV-Bereich: 
einmalige Abnahme 
bei 320nm 
VIS-Bereich: geringe 
Abnahme bis 
15kWh/m² 
UV-Bereich: starke 
Zunahme mit der Zeit 
VIS-Bereich: keine 
signifikanten 
Änderungen 
UV-Bereich: bis 
101kWh/m² 
Abnahme bei 
360nm, dann 
Zunahme 
VIS-Bereich: bis 
101kWh/m² 
Zunahme, dann 
Abnahme 
(gegenläufig zum 
UV-Bereich) 
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Haftungsverlauf 
Der Haftungsverlauf von Nr.17 und Nr.18 unterscheidet sich sowohl während der 
Temperatur-Feuchte-Lagerung als auch während der UV-Alterung. Bei Nr.18 ist unabhängig 
von Temperatur und Feuchte eine Abnahme der Haftung mit zunehmender Zeit bzw. UV-Dosis 
zu erkennen. Während der Temperatur-Feuchte-Alterung kann man Hydrolysereaktionen an der 
Grenzfläche EVA-Glas als Ursache annehmen, wobei keine Aussage über den Einfluss von 
Additiven getroffen werden kann. Unter UV-Belastung ist nur bei den UV-Absorber-haltigen 
Spezialfolien ein ebenso großer Haftungsverlust wie bei Nr.18 zu erkennen (siehe Abb. 64). Die 
Vermutung liegt nahe, dass es auch hier analog zu den Folien Nr. 2, 4, 6 und 8 zur Degradation 
des UV-Absorbers kommt, wobei die gebildeten Abbauprodukte den Haftungsverlust bedingen. 
 
Der Haftungsverlauf von Nr.17 während der UV-Alterung deckt sich mit jenem von Folie Nr.7 
(HALS + Phosphit, siehe Abb. 64). Daher liegt es nahe, dass die durch die Aktivierung des 
Vernetzers initiierte Nachvernetzung (Quervernetzung EVA und Zunahme Silan-EVA-Bindung) 
ursächlich für die anfängliche Haftungszunahme ist. Auch während der DHT-Alterung scheint es 
zu einer entsprechenden Reaktion zu kommen. Temperaturen über 75 °C sind vermutlich 
ausreichend, um den verbliebenen Restvernetzer zu aktivieren. Gleichzeitig scheint bei hoher 
Luftfeuchte eine Nebenreaktion an Bedeutung zu gewinnen, die einen Abfall der Haftung 
bedingt. Dabei handelt es sich vermutlich um Hydrolysereaktionen. 
 
Yellowing 
Die Vergilbung beider kommerzieller Folien wird ebenso wie die der Spezialfolien unter 
UV-Ausschluss durch Temperaturerhöhung beschleunigt, wohingegen eine Zunahme der 
Luftfeuchte keinen signifikanten Einfluss hat. Unter UV-Belastung ist unabhängig von der 
Temperatur eine Zunahme von ∆YI mit steigender UV-Dosis zu erkennen. 
 
In Abschnitt 4.4.2.4 wird als Ursache für die Vergilbung während der DHT-Alterung die 
Eigenfärbung von Degradationsprodukten der Additive angenommen. Dabei handelt es sich um 
ein cyclisches Keton (Piperidonderivat aus HALS) und ein Phenol (Nonylphenol aus Phosphit). 
Nr.17 enthält einen Lichtstabilisator, bei dem es sich um einen HALS-Stabilisator handelt 
könnte. Dessen Degradation könnte die Zunahme der Vergilbung dieser Folie erklären. Nr.18 
enthält ein phenolisches Additiv, welches durch Umwandlungsreaktionen ebenfalls als 
Chromophor für die Farbänderung in Frage kommt.  
 
Während der UV-Alterung zeigte sich bei den Spezialfolien, dass vor allem die 
Degradationsprodukte von UV-Absorber und Phosphit für die Vergilbung verantwortlich sind 
(siehe Abschnitt 4.4.3.4). Da beide kommerziellen Folien einen UV-Absorber enthalten, ist es 
denkbar, dass dessen Abbau zur Farbänderung bei Folie Nr.17 und Nr.18 führt. 
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Transmissionsverlauf 
Anhand der Transmissionsspektren kann vermutet werden, dass die beiden kommerziellen 
Folien unterschiedliche UV-Absorber enthalten. Das Verhalten von Nr.18 entspricht während 
der DHT-Alterung jenem von Nr.4 (UV-Absorber + HALS, siehe Abb. 49) und während der 
UV-Alterung dem derjenigen Folien, welche einen UV-Absorber enthalten (siehe Abb. 66). Da 
bei Nr.18 unter UV-Ausschluss im UV-Bereich keine Änderungen zu erkennen sind, liegt der 
enthaltene UV-Absorber vermutlich über die gesamte Alterungsdauer unverändert im Polymer 
vor. Ursache für die in dieser Zeit zu beobachtende nahezu zeitunabhängige 
Transmissionsabnahme im VIS-Bereich kann Lichtstreuung und -brechung an 
Wassermolekülen und eine physikalische Alterung des EVAs sein. Während der UV-Alterung ist 
eine Zunahme der Transmission im UV-Bereich zu erkennen, die, wie in Abschnitt 4.4.3.4 
gezeigt, mit der Degradation des UV-Absorbers erklärt werden kann. Die gleichzeitige Abnahme 
der Transmission im VIS-Bereich deutet darauf hin, dass die Abbauprodukte dieses Additivs 
auch die Ursache für die Farbänderung sind.  
 
Das Transmissionsverhalten von Folie Nr.17 kann mit keiner der Spezialfolien verglichen 
werden. Die Zunahme zwischen 370 - 380 nm während den Temperatur-Feuchte-Alterung lässt 
darauf schließen, dass bereits diese Bedingungen zu einem Abbau des UV-Absorbers führen. 
Unter UV-Belastung ist die Transmissionszunahme in diesem Bereich sogar noch stärker 
ausgeprägt. Da es aber in derselben Zeit zu keiner signifikanten Änderung im VIS-Bereich 
kommt, scheinen die Degradationsprodukte des in Folie Nr.17 enthaltenen UV-Absorbers 
keinen Einfluss auf die Vergilbung der Folie zu haben. Die Änderungen im VIS-Bereich nach 
Temperatur-Feuchte-Alterung stehen vermutlich auch hier im Zusammenhang mit der 
Lichtstreuung und -brechung an Wassermolekülen und der physikalischen Alterung des EVAs. 
 
4.6.6 Zusammenfassung 
Der in der Folie Nr.17 enthaltene Vernetzer ist bei allen durchgeführten Bewitterungsversuchen 
in der Lage eine Nachvernetzung (Quervernetzung EVA und/oder Zunahme 
Silan-EVA-Bindung) zu initiieren, die zu einer Haftungszunahme zu Beginn der Alterung führt. 
Die Ursache für die nachfolgende Abnahme der Haftung war weder für die 
Temperatur-Feuchte-Lagerung noch für die UV-Alterung eindeutig zu bestimmen. Der Abbau 
des UV-Absorbers konnte anhand der Transmissionsspektren bei allen Versuchen gezeigt 
werden, wobei keine direkte Korrelation zur Farbänderung herzustellen war. Damit gibt es 
weitere Faktoren, die den Vergilbungsprozess bedingen. Zumindest während der DHT-Alterung 
könnte es sich dabei um den Abbau des Lichtstabilisators handeln. 
 
Folie Nr.18 zeigt relativ gute Übereinstimmungen mit den UV-Absorber-haltigen Spezialfolien. 
Die Transmissionsspektren deuten auf einen Abbau des enthaltenen UV-Absorbers während 
der UV-Alterung hin. Dessen Degradationsprodukte führen einerseits zur Abnahme der Haftung 
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und sind andererseits verantwortlich für die zu beobachtende Vergilbung der Folie. Während 
der Temperatur-Feuchte-Alterung scheint der UV-Absorber weder die Haftung noch die 
Farbänderung zu beeinflussen. Wahrscheinlicher ist, dass das enthaltene Phenol in die 
zugrundeliegenden Mechanismen involviert ist. 
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5 Zusammenfassung und Ausblick 
Im Rahmen dieser Arbeit wurde zum einen der Einfluss der Bewitterungsparameter 
Temperatur, Luftfeuchte sowie UV-Dosis und andererseits die Wirkung typischer Additive auf 
die Langzeitstabilität von EVA-Folie bei Einsatz als Einbettmaterial in c-Si PV-Modulen 
untersucht. Die Bewertung der Alterungsbeständigkeit erfolgte – angelehnt an die typischen 
Fehlerbilder Delamination und Yellowing – anhand des Haftungs-, Farb- und 
Transmissionsverhaltens der Folie. Dazu wurden Prüfkörper mit Spezialfolien sowie 
kommerziellen Folien beschleunigten Bewitterungsversuchen unterzogen und die 
Eigenschaftsänderungen verfolgt. Ziel war es, Ursache-Wirkungs-Zusammenhänge 
aufzuzeigen. 
 
Bei den Spezialfolien handelte es sich um EVA-Folien mit definierter Additivierung. Durch die 
Herstellung derartiger Proben war es möglich, den Einfluss der einzelnen Stabilisatoren gezielt 
zu untersuchen. Zu den eingesetzten Additiven zählte ein organisches Peroxid (Vernetzer, 
tert-Butyl-O-(2-Ethylhexyl)-mono-Peroxycarbonat), ein Haftvermittler auf Silanbasis 
(methacrylfunktionelles Alkoxysilan), ein UV-Absorber (2-Hydroxy-4-Octylhexyl-Benzophenon), 
ein Antioxidant (Phosphit, Tris-Nonylphenylphosphit) und ein bifunktioneller Stabilisator (HALS, 
Bis-(2,2,6,6-Tetramethyl-4-Piperidinyl)-Sebacetat). Bei den ausgewählten Verbindungen 
handelt es sich um Stabilisatoren, die auch in kommerziellen Folien Anwendung finden.  
 
Die Bewertung der ungealterten Proben ergab, dass das hier eingesetzte Phosphit zu einer 
Verringerung der Initialhaftung führt. Als Grund dafür wurden Wechselwirkungen zwischen 
Phosphit und Silan identifiziert, welche bei zusätzlicher Anwesenheit des Additivs HALS 
kompensiert werden, indem das Amin die Silanolkondensation an der Grenzfläche EVA-Glas 
katalysiert. Optisch wahrnehmbare Farbunterschiede aufgrund der Additivierung waren nicht zu 
erkennen, obwohl der UV-Absorber zu einer Verschiebung der Farbwerte zu kleineren a*- 
(Richtung grüner) und größeren b*-Werten (Richtung gelber) führt. Der UV-Absorber verursacht 
ebenfalls eine Verschiebung des UV-cut offs zu höheren Wellenlängen und einen steileren 
Transmissionsabfall im UV-Bereich. Die Transmission im VIS-Bereich dagegen wird durch 
keinen der untersuchten Stabilisatoren beeinflusst. 
 
Hinsichtlich des Haftungsverhaltens von EVA während der Alterung konnte das in Abb. 81 
dargestellte Ursache-Wirkungs-Diagramm erarbeitet werden. Es zeigte sich, dass die Hydrolyse 
von Siloxan- und/oder Estergruppen an der Grenzfläche EVA-Glas als auch 
Degradationsprodukte einzelner Additive zu einer Abnahme der Haftung führen. Das es sich bei 
der Hydrolyse um eine Gleichgewichtsreaktion handelt, erklärt die Beschleunigung des 
Haftungsverlusts mit zunehmender Feuchte. Eine Temperaturerhöhung dagegen beeinflusst die 
Reaktionsgeschwindigkeit nur indirekt. Mit steigender Temperatur wird die vorgelagerte 
Wasserdiffusion begünstigt und gleichzeitig nimmt die mögliche Menge an gebildeter 
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Essigsäure, die wiederum die Hydrolysereaktionen katalysieren kann, zu. Diese Ergebnisse 
korrelieren mit den von King[21] und Jorgensen[31] gemachten Beobachtungen, dass 
Delamination vor allem in feuchter und heißer Umgebung auftritt.  
 
  Hydrolyse von Siloxan-  Degradationsprodukte 
  und/oder Estergruppen als Folge der Photooxidation 
 
   Katalyse durch HAc   Benzoesäure aus UV-Absorber 
           
   Nonylphenol als Folge    Phenolderivat aus  
der Phosphithydrolyse   Phosphit 
 
direkte Beschleunigung  
durch rH-Erhöhung 
 
   indirekte Beschleunigung  
durch T-Erhöhung 
 
     Haftungsänderung 
 
       Beschleunigung durch 
       T-Erhöhung 
 
       Zunahme Gefahr der  
Blasenbildung bei Erhöhung der 
Peroxidkonzentration 
 
 Katalyse der Silanol- Nachvernetzung durch  
 kondensation durch HALS Aktivierung des Peroxids 
Abb. 81: Ursache-Wirkungs-Diagramm der Haftungsänderung 
 
Der Einfluss von Stabilisatoren auf das Haftungsverhalten wurde in der Literatur bisher nicht 
diskutiert. Im Rahmen dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass das Phosphit sowohl während 
der UV- als auch der Temperatur-Feuchte-Alterung zu einem starken Haftungsverlust führt. 
Mithilfe von GC/MS- und IR-spektroskopischen Messungen konnten Hinweise auf die 
Degradation dieses Stabilisators erhalten werden. Bei den Abbauprodukten handelt es sich 
vermutlich um Phenolderivate wie Nonylphenol, die durch Hydrolyse und Photooxidation 
gebildet werden und die Haftung negativ beeinflussen.  
 
Der hier untersuchte UV-Absorber liegt während der Temperatur-Feuchte-Alterung unverändert 
im Polymer vor, was sowohl durch die Auswertung der GC/MS-Messungen als auch die 
IR-Spektren bestätigt werden konnte. Während der UV-Alterung dagegen kommt es zum Abbau 
des UV-Absorbers, wobei die gebildeten Degradationsprodukte zu einem schnellen und starken 
Haftungsverlust führen. Der Abbau des UV-Absorbers während der UV-Alterung konnte mithilfe 
der Transmissionsmessungen nachgewiesen werden. 
 
Abnahme 
Zunahme 
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Der bifunktionelle Stabilisator HALS sowie das nach der Lamination im Polymer verbliebene, 
unverbrauchte Peroxid sind in der Lage die Haftung zu stabilisieren bzw. zu erhöhen. Solange 
das Amin selbst keinen Reaktionen unterliegt, katalysiert es die Rückreaktion der 
Siloxanhydrolyse an der Grenzfläche EVA-Glas und wirkt somit dem Bindungsbruch entgegen. 
Auch das Peroxid wirkt dem Bindungsbruch an der Grenzfläche EVA-Glas entgegen, indem es 
nach Aktivierung durch Zufuhr ausreichender Energie die Nachvernetzung des Materials 
initiiert. Es zeigte sich, dass dieser Effekt vor allem bei niedrigen Restvernetzergehalten die 
Delaminationswahrscheinlichkeit während der Alterung reduziert. Mit zunehmender 
Peroxidkonzentration tritt ein gegenläufiger Effekt ein. Dieser lässt sich mit den während der 
Aktivierung gebildeten gasförmigen Nebenprodukten erklären. Mit steigendem 
Restvernetzergehalt steigt die Gefahr der lokalen Ansammlung dieser Gase, was zu 
Blasenbildung und damit Delamination führt. Ein Einfluss von Silan- und Vinylacetatgehalt der 
Folie auf den Haftungsverlauf konnte nicht festgestellt werden. 
 
Die Faktoren, welche die Vergilbung von EVA beeinflussen, sind im 
Ursache-Wirkungs-Diagramm in Abb. 82 zusammengefasst. Es zeigte sich, dass der Verlust 
der Acetatseitenkette, welcher anhand des Verlaufs des Carbonyl Indexes bestätigt wurde, mit 
der Zunahme der Vergilbung korreliert. Die zugrundeliegenden Reaktionen werden durch 
Temperaturerhöhung beschleunigt. Außerdem wird die Farbänderung durch Erhöhung des 
VA-Gehaltes begünstigt. Die in der Literatur diskutierte Annahme, dass die Bildung konjugierter 
Doppelbindungen infolge von Essigsäureabspaltung Ursache für die Farbänderung ist[25], 
konnte nicht bestätigt werden. Innerhalb der IR-Spektren der verkapselten Folien waren bei 
keinen der Bewitterungsversuche signifikante Änderungen im Bereich der C=C-Banden zu 
erkennen.  
 
Verlust der Acetatseitenkette  
 
    Beschleunigung durch T-Erhöhung  
           
    Zunahme bei Erhöhung des VA-Gehaltes 
 
      Vergilbung 
 
        Nonylphenol als Folge der Phosphithydrolyse 
 
        Piperidonderivat als Folge der Thermooxidation von HALS 
 
        phenolische Produkte als Folge der Photooxidation  
        von Phosphit und UV-Absorber 
 
        Beschleunigung der Photooxidation mit  
        zunehmendem Restvernetzergehalt 
 
      Eigenfärbung von Degradationsprodukten 
Abb. 82: Ursache-Wirkungs-Diagramm der Vergilbung 
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Die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Ergebnisse bestätigen die von einigen 
Arbeitsgruppen[27-28] aufgestellte Theorie, dass die den Folien zugesetzten Additive für die 
Farbänderung verantwortlich sind. Ursächlich für das Yellowing sind die während der Alterung 
gebildeten Degradationsprodukte der Stabilisatoren, die vermutlich aufgrund ihrer Eigenfärbung 
die Vergilbung der Folie verursachen. Das unverbrauchte Peroxid begünstigt vor allem unter 
UV-Einwirkung einen Teil dieser Reaktionen. Der Silangehalt dagegen beeinflusst den 
Vergilbungsprozess nicht. 
 
In Abb. 83 ist das Ursache-Wirkungs-Diagramm der Transmissionsänderung dargestellt. Die 
EVA-Folien ohne UV-Absorber weisen einen maximalen Transmissionsverlust bei 320 nm auf, 
der sowohl mit zunehmender Temperatur als auch Feuchte beschleunigt wird. Es wird 
angenommen, dass es zur Bildung von C=O-Gruppen kommt, deren Absorptionsmaxima im 
genannten Bereich zu finden ist. Die UV-Absorber-haltigen Folien zeigten lediglich während der 
UV-Alterung Änderungen im UV-Bereich. Die bereits erwähnte Degradation dieses Additivs 
führt zu einer Transmissionszunahme unterhalb 400 nm. 
 
Der Transmissionsverlust im VIS-Bereich ist unter anderem mit der Vergilbung der Folie zu 
begründen. Gleichzeitig kommt es vor allem während der Temperatur-Feuchte-Alterung zur 
Anreicherung von Wasser im System. Die Lichtbrechung und -streuung an den 
Wassermolekülen führt zu der von McIntosh et al.[6] beschriebenen Reduktion der Transmission 
im sichtbaren Spektralbereich. Zusätzlich kann eine stattfindende physikalische Alterung der 
Folie Einfluss auf das Transmissionsverhalten haben. 
 
   Bildung von Photodegradation  
C=O-Gruppen des UV-Absorbers 
   
 Beschleunigung 
 durch T- und rH- 
 Erhöhung 
 
       Transmissionsänderung 
 
 Beschleunigung  
 durch T- und rH- 
 Erhöhung     
 
 Vergilbung Lichtbrechung und physikalische  
  -streuung an H2O Alterung 
Abb. 83: Ursache-Wirkungs-Diagramm der Transmissionsänderung 
 
Die Ergebnisse der Alterungsversuche an den kommerziellen Folien Ultra Pearl der Fa. Sanvic 
und EVASky S18 der Fa. Bridgestone zeigen, dass das an den Spezialfolien beobachtete 
Haftungs-, Farb- und Transmissionsverhalten und damit auch die 
UV 
 
VIS 
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Ursache-Wirkungs-Zusammenhänge auf kommerzielle Folien gleicher chemischer Basis 
übertragen werden kann. Desweiteren konnte gezeigt werden, dass bei der Erprobung neuer 
Einbettmaterialien oder Zusammensetzungen auf die Verwendung von Prüfkörpern, deren 
Aufbau dem Design im Endgebrauch möglichst nahe kommt, zu achten ist. 
 
Die anhand der Spezialfolien erzielten Ergebnisse lassen den Schluss zu, dass eine EVA-Folie 
mit der folgenden Zusammensetzung die bestmögliche Stabilität beim Einsatz als 
Einbettmaterial von c-Si PV-Modulen bietet: 
 
EVA (28% VA-Gehalt) mit Peroxid (0,75 Gew%), Silan (0,2 Gew%) und HALS (0,1 Gew%) 
 
Dabei ist jedoch zu bedenken, dass die angegebenen Konzentrationen im Rahmen weiterer 
Versuche überprüft und gegebenenfalls angepasst werden müssen.  
 
Zusammenfassend kann man sagen, dass im Rahmen dieser Arbeit gezeigt werden konnte, 
dass die im EVA verarbeiteten Additive maßgeblich an den Fehlerbildern Delamination und 
Yellowing beteiligt sind. Desweiteren ist es gelungen, Ursache-Wirkungs-Zusammenhänge 
aufzuzeigen. Während der Abbau von UV-Absorber, HALS und Phosphit eindeutig 
nachgewiesen werden konnte, beruhen die diskutierten Degradationsreaktionen der 
Stabilisatoren weitestgehend auf postulierten Mechanismen. Die Validierung dieser Reaktionen 
mithilfe geeigneter Messverfahren sollte daher Ziel weiterer Untersuchungen sein.  
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Anhang A.1: Haftkraft an der Grenzfläche EVA-Glas (∆FHaftung) der ungealterten Spezialfolien Nr.1-16. Der 
Grenzwert von 5 N/mm wird mit Ausnahme von Nr.5 und 6 (mit Phosphit, ohne HALS) sowie Nr.13 und 14 
(ohne Silan) bei allen Folien erreicht. 
 
 
Anhang A.2: L*-, a*- und b*-Farbwerte der ungealterten Spezialfolien Nr.1-16. Deutlich zu erkennen ist 
der Einfluss des UV-Absorbers auf den a*- und b*-Wert. Der L*-Wert dagegen wird nicht beeinflusst. 
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Anhang A.3: Transmissionsspektren der ungealterten Spezialfolien Nr.1-16. Der UV-Absorber führt zu 
einer Verschiebung des UV-cut offs zu höheren Wellenlängen und einem steileren Transmissionsabfall im 
UV-Bereich. Innerhalb des VIS-Bereiches ist kein Unterschied zwischen den Folien erkennbar. 
 
 
Anhang A.4: ATR-FTIR-Spektren der ungealteren Spezialfolien Nr.1-16. Unterschiede innerhalb der 
Spektren aufgrund der Additivierung sind nicht zu erkennen. 
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Anhang A.5: Einfluss der Temperatur auf den zeitlichen Verlauf der relativen Haftungsänderung 
(∆FHaftung). Für die Folie Nr.15-16 kann keine Temperaturabhängigkeit angegeben werden. Die Folien 
Nr.5-6 und Nr.13-14 fehlen aufgrund ihrer geringen Initialhaftung.  
 
 
Anhang A.6: Einfluss der Temperatur auf den zeitlichen Verlauf der absoluten Änderung des Yellowness 
Indexes (∆YI). Für die Folie Nr.15-16 kann keine Temperaturabhängigkeit angegeben werden.  
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Anhang A.7: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.1 und Nr.2 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C.  
 
 
Anhang A.8: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.3 und Nr.4 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C. 
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Anhang A.9: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.5 und Nr.6 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C. Nach 500h Alterung bei 85°C und 95°C kam es bei 
beiden Folien zu Delamination.  
 
 
Anhang A.10: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.7 und Nr.8 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C. 
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0

T
 [
%
]
Nr.5
75°C

T
 [
%
]
Nr.6
75°C

T
 [
%
]
85°C

T
 [
%
]
85°C

T
 [
%
]
 [nm]
95°C

T
 [
%
]
 [nm]
 0h
 500h
 1000h
 1500h
 2000h
 2500h
 3000h95°C
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0
300 400 500 600 700 800
-60
-45
-30
-15
0

T
 [
%
]
Nr.7
75°C

T
 [
%
]
Nr.8
75°C

T
 [
%
]
85°C

T
 [
%
]
85°C

T
 [
%
]
 [nm]
95°C

T
 [
%
]
 [nm]
 0h
 500h
 1000h
 1500h
 2000h
 2500h
 3000h95°C
Anhang 
 
126 
 
Anhang A.11: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.9 und Nr.10 über die Wellenlänge 
(λ) während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C. 
 
 
Anhang A.12: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.11 und Nr.12 über die Wellenlänge 
(λ) während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C. Nach 1000h Alterung bei 95°C kam es bei Folie Nr.11 
zu Delamination. 
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Anhang A.13: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.13 und Nr.14 über die Wellenlänge 
(λ) während der Alterung bei 75°C, 85°C und 95°C. Bei beiden Folien kam es bei allen Temperaturen nach 
500h zu Delamination.  
 
 
 
Anhang A.14: Einfluss der Luftfeuchte auf den zeitlichen Verlauf der relativen Haftungsänderung 
(∆FHaftung). Für die Folie Nr.15-16 kann keine Feuchteabhängigkeit angegeben werden. Nr.5-6 und 
Nr.13-14 fehlen aufgrund ihrer geringen Initialhaftung.  
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Anhang A.15: Einfluss der Luftfeuchte auf den zeitlichen Verlauf der absoluten Änderung des Yellownes 
Indexes (∆YI). Für die Folie Nr.15-16 kann keine Feuchteabhängigkeit angegeben werden.  
 
 
Anhang A.16: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.1 und Nr.2 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH.  
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Anhang A.17: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.3 und Nr.4 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH. 
 
 
Anhang A.18: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.5 und Nr.6 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH. Bei beiden Folien kam es bei allen Feuchten nach 
500h zu Delamination.  
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Anhang A.19: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.7 und Nr.8 über die Wellenlänge (λ) 
während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH. 
 
 
Anhang A.20: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.9 und Nr.10 über die Wellenlänge 
(λ) während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH. 
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Anhang A.21: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.11 und Nr.12 über die Wellenlänge 
(λ) während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH. 
 
 
Anhang A.22: Absolute Änderung der Transmission (∆T) von Folie Nr.13 und Nr.14 über die Wellenlänge 
(λ) während der Alterung bei 60%rH, 85%rH und 90%rH.  Bei beiden Folien kam es bei allen Feuchte 
nach 500h zu Delamination.  
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Anhang A.23: Einfluss der Temperatur auf den zeitlichen Verlauf der relativen Haftungsänderung 
(∆FHaftung) während der UV-Alterung. Nr.5-6 und Nr.13-14 fehlen aufgrund ihrer geringen Initialhaftung. Für 
die Folien Nr.9-12 und Nr.15-16 kann keine Temperaturabhängigkeit angegeben werden.  
 
 
Anhang A.24: Einfluss der Temperatur auf den zeitlichen Verlauf der absoluten Änderung des Yellowness 
Indexes (∆YI) während der UV-Alterung. Für die Folie Nr.9-12 und Nr.15-16 kann keine 
Temperaturabhängigkeit angegeben werden.  
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Anhang A.25: Einfluss von a) Restvernetzergehalt, b) Silangehalt und c) VA-Gehalt auf die absolute 
Änderung der Transmission (∆T) über die Wellenlänge (λ) während der Alterung bei 85°C und 85%rH.  
 
 
Anhang A.26: Vergleich der ATR-FTIR-Spektren von Folie C (Phosphit) vor und nach der Lamination. Die 
x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. Die Intensitätsunterschiede sind auf die Verwendung 
verschiedener Messgeräte zurückzuführen. 
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Anhang A.27: ATR-FTIR-Spektren der Folie A (UV-Absorber) und Folie B (HALS) während der Alterung 
bei 85°C und 85%rH.  
 
 
Anhang A.28: GC/MS-Chromatogramme der ungealterten, laminierten Folie Nr.1 (ohne Phosphit) und 
Nr.8 (mit Phosphit). Der Bereich der Phenole ist nochmals vergrößert dargestellt. Der Vergleich zeigt 
deutlich, dass es sich bei den Phenolen um Degradationsprodukte des Phosphits handelt. 
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Anhang A.29: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folien Nr.1-4 während der Alterung bei 85°C und 
85%rH. Die x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. 
 
 
Anhang A.30: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folien Nr.5-8 während der Alterung bei 85°C und 
85%rH. Die x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. 
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Anhang A.31: Absolute Änderung der Transmission (∆T) der Folien Nr.4 und Nr.6-8 über die Wellenlänge 
(λ) währen der UV-Alterung bei 50°C. Bei Folie Nr.6 kam es bereits nach 19kWh/m² zu Delamination. 
 
 
Anhang A.32: Einfluss von a) Restvernetzergehalt, b) Silangehalt und c) VA-Gehalt auf die absolute 
Änderung der Transmission (∆T) über die Wellenlänge (λ) während der UV-Alterung bei 50°C.  
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Anhang A.33: ATR-FTIR-Spektren der unverkapselten Folien Nr.1-4 während der UV-Alterung bei 50°C. 
Die x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. 
 
 
Anhang A.34: ATR-FTIR-Spektren der unverkapselten Folien Nr.5-8 während der UV-Alterung bei 50°C. 
Die x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. 
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Anhang A.35: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folien Nr.1-4 während der UV-Alterung bei 50°C. Die 
x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. 
 
 
Anhang A.36: ATR-FTIR-Spektren der verkapselten Folien Nr.1-4 während der UV-Alterung bei 50°C. Die 
x-Achse ist zwischen 2700-1900cm-1 unterbrochen. 
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